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Aus dem Forschungslaboratorium der Siemens-Schuckertwerke Erlangen 


Uber die Charakteristiken zylindrischer Bégen 
Von 
H. MAECKER 
Mit 16 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Juni 1959) 


Las Verhalten zylindrischer Bégen wird im wesentlichen von der Elenbaas- 
Hellerschen Energiebilanz beherrscht, die das Gleichgewicht zwischen elektrisch 
zugefiihrter und thermisch abgeleiteter Energie fordert. Um trotz der mathemati- 


schen Schwierigkeiten eine tibersichtliche Lésung zu finden, wird zunachst die 
TS 
Warmeleitfunktion S= {dT eingefiihrt und dann die einzig erforderliche Material- 


0 
funktion o(S) nach einem Vorschlag von G. Scumitz durch einen zweiteiligen 
Streckenzug approximiert, der der Kurve nach dem Minimalprinzip méglichst gut 
angepaBt wird. Damit lassen sich die Gleichungen analytisch lésen. Die Resultate 
beschreiben in verhaltnismaBig einfacher Weise die Entwicklung der Bogen- 
charakteristik aus der vom Bogengas abhangigen Materialfunktion o(S), so daB 
in Verbindung mit der von auBeren Parametern abhangigen Widerstandsgeraden 
die sich tatsachlich einstellenden Bogenverhaltnisse bestimmt werden konnen. 
An einzelnen Beispielen wird das Verfahren erlautert und seine Genauigkeit 
untersucht. 


I. Problemstellung 


Immer wieder wird die Frage aufgeworfen, wie sich im Lichtbogen 
Temperatur, Strom- und Feldstarke, Durchmesser oder andere Folge- 
gréBen andern, wenn man die auBeren Bedingungen des Bogenkreises, 
etwa den Vorwiderstand, die Klemmenspannung, die Lange, den Rohr- 
durchmesser, den Druck oder die Gasart variiert. Zur Beantwortung 
dieser Fragen steht ein vollstandiges Gleichungssystem, vor allem die 
Elenbaas-Hellersche Energiebilanz und das Ohmsche Gesetz zur Ver- 
fiigung, seiner Durchrechnung stellen sich aber oft groBe Schwierigkeiten 
entgegen und selbst fiir den einfachsten Bogen, den zylindersymmetri- 
schen, mu8 man sich zu umstadndlichen Rechnungen bequemen, ohne 
daB die gewonnenen Resultate eine tiefere physikalische Einsicht in das 
Zusammenspiel von Ursache und Wirkung beim Lichtbogen gewahren. 
Aufgabe der folgenden Untersuchungen soll es daher sein, das Gleichungs- 
system fiir zylindrische Bégen durch eine geeignete Vereinfachung 
analytisch losbar zu machen, um so einen formelmaBigen und verhaltnis- 
maBig leicht tiberschaubaren Zusammenhang zwischen den verschiedenen 
Variablen und Parametern zu gewinnen. 
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II. Einfihrung 
Fiir stationare Bégen ohne MassenstrO6mung und bei vernachlassig- 
barer Strahlung gelten die beiden Erhaltungsgleichungen 


div; =0 (1) 
fiir die Ladung (j = Vektor der elektrischen Stromdichte) und 
dive = div(jg + %) =0 (2) 


fiir die Energie (e = Vektor der Energiestromdichte, Ys = Vektor der 
Warmestromdichte, g = elektrisches Potential). Ferner werden die 
beiden phanomenologischen Ansatze 


j=—ogradg=o€ (Ohmsches Gesetz) (3) 
fiir die elektrische Stromdichte und 
YW =-—-xgrad7 (Fouriers Gesetz) (4) 


fiir die Warmestromdichte gemacht. 

Bei Zylindersymmetrie ist die Erhaltungsgleichung fiir die Ladung 
Gl. (1) automatisch erfiillt, und es verbleibt zur Beschreibung zylindri- 
scher Bégen die Erhaltungsgleichung fiir die Energie, in die die phano- 
menologischen Ansatze einzufiihren sind. Unter Verwendung obiger 
Gleichungen wird daraus 


— div(iig + 8) =— pdivj —jgrad y — div® (5) 
=o ©-+ divx grad T=0 
oder umgeschrieben auf Zylinderkoordinaten 
o B® + acer (r 7) 0. (6) 


Eine Massenstr6mung wurde nicht angenommen, da sie eine Abwei- 
chung von der Zylindersymmetrie bedeuten wiirde. 

Fir die Loésung dieser unter dem Namen Elenbaas-Heller be- 
kannten Gleichung miissen noch die Randbedingungen festgelegt werden, 
namlich die Temperatur am Rohr, in dem notwendigerweise ein zylindri- 
scher Bogen brennen muB, und die horizontale Tangente des radialen 
Temperaturverlaufs in der Bogenachse. AuSerdem gehéren noch die 
elektrische Leitfahigkeit o(7’) und die totale Warmeleitfahigkeit x (T) 
als Materialfunktionen dazu. 


III. Das Kanalmodell 
Um einen tieferen Einblick in die physikalischen Zusammenhange 
zu bekommen, hat es nicht an Versuchen gefehlt, Modelle zu schaffen 
die die wesentlichen Grundziige eines Bogens beschreiben. Das a 
liegendste Modell ist das Kanalmodell, das die gesamte elektrische Leit- 
fahigkeit und damit die gesamte Energiezufuhr in einem homogenen 
Kanal in der Umgebung der Achse mit dem Radiusy konzentriert. 
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Nimmt man die in der Achse herrschende Temperatur J) und die 
zugehorige elektrische Leitfahigkeit oy als giiltig fiir den gesamten 
Kanalquerschnitt 7? an, dann gilt nach dem Ohmschen Gesetz fiir den 
Leitwert pro cm Saulenlange G die Beziehung (s. a. Fig. 5) 


I 2 
GFT hoe: (7) 


Die einem cm des Kanals zugefiihrte Leistung L=JE wird durch 
den Warmestrom — 2rzxdT/dr abgeleitet, wobei die Temperatur vom 
Achsenwert 7) am Kanalrand logarithmisch auf Null beim Rohrradius R 
absinkt. Da der Warmestrom auBerhalb des Kanals iiberall konstant 
sein muB, kénnen wir nach Einfiihrung der von G. ScuMitz? vorge- 
schlagenen Warmeleitfunktion 


is 
S=fxdT; dS =xdT (8) 
0 


den Differentialquotienten dS/dIny durch den Differenzenquotienten 
(Sy —0)/In 7/R ersetzen und erhalten mit o=7/R die Energiebilanz 
NL ee Da So 


—Ino ; 


(9) 


Will man nun fiir einen Bogen von gegebener Achsentemperatur 7} 
und damit festgelegten Werten fiir Sy und og Wertepaare fiir G und L 
oder fiir J und E£ fiir die Bogencharakteristik aus den Gln. (7) und (9) 
angeben, so fehlt dazu eine Aussage iiber den Kanalradius,y (s. a. 
Ergebnistabelle Spalte A). In Ermangelung dessen hat STEENBECK? 
sein Minimalprinzip eingefiihrt, wonach der Kanal einen solchen Durch- 
messer annimmt, daB bei gegebener Stromstarke die erforderliche Feld- 
starke einen Minimalwert annimmt. Dieses Prinzip hat TH. PETERS? 
kritisch untersucht. 

Gegen dieses Verfahren ist von vielen Seiten der Einwand erhoben 
worden, daB in der Energiegleichung (6) nur die beiden Variablen 7 
und 7 vyorkommen, womit der ganze radiale Temperaturverlauf und 
alle daraus folgenden Gr6oBen festgelegt sind, und daB es nicht not- 
wendig ist, zur Beschreibung eines Bogens nach weiteren Gleichungen 
Ausschau zu halten (s. z.B. W. ELENBAAS?* oder R. MANNKOoPFF®). Dieser 
Einwand ist in der Tat berechtigt und fiihrt zu der SchluBfolgerung, 
daB man aus der Energiegleichung (6) und dem Ohmschen Gesetz (3) 
noch eine weitere Beziehung fiir den Kanalradiusy ableiten kénnen 
muB. Dieses Ziel bildet das Kernstiick der folgenden Untersuchungen. 
~ 1 Scuitz, G.: Z. Naturforsch. 5a, 571 (1950). 

2 STEENBECK, M.: Phys. Z. 33, 809 (1932). 


3 Peters, TuH.: Z. Physik 144, 612 (1956). 
4 ELENBAAS, W., F. KESSELRING u. F. KoPPELMANN: ETZ 57, 1497 (1936). 


5 MANNKOPFF, R.: Z. Physik 120, 228 (1943). 
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Ist es namlich gelungen, noch diese dritte Gleichung aufzustellen, dann 
kann man in recht anschaulicher Weise und mit guter Genauigkeit das 
Verhalten eines zylindrischen Bogens unter dem EinfluB aller Variations- 
moglichkeiten iibersehen. Bevor wir uns jedoch dieser Hauptaufgabe 
unterziehen, wollen wir die Zielsetzung naher erlautern und das Verfahren 
durch einige allgemeine Uberlegungen vorbereiten. 


IV. Der auBere Stromkreis 


Einer der wichtigsten Zusammenhiange, die typisch fiir einen spe- 
ziellen Bogen sind, ist die Strom-Spannungskennlinie oder besser die 


50 


25 


0 25 U/W 50 75 100 Amp. 


— /]| 


Fig. 14. Charakteristik eines Bogens im linearen Feldstarke-Strom- 
starkediagramm und Widerstandsgerade mit den Achsenabschnitten 
Klemmenspannung/Bogenlange und Klemmenspannung/Widerstand. 
Der Schnittpunkt beider Kurven ist der Arbeitspunkt des Bogens 


Strom - Feldstarkebezie- 
hung, die wir im folgen- 
den als Charakteristik 
bezeichnen wollen. Um 
Aussagen iiber die Strom- 
starke J im_ Bogen- 
kreis bei vorgegebenem 
Vorschaltwiderstand W 
za machen, kann man 
sich in bekannter und an- 
schaulicher Weise eines 
graphischen Verfahrens 
bedienen, das auf der 
Tatsache beruht, daB8 die 
Klemmenspannung Ux 
durch den Spannungs- 
abfall am Bogen U, und 
dem am Widerstand J W 
kompensiert wird: 


Up =Uz+IW (Ao) 


(Ux mége, genauer gesagt, die um die konstant angesetzten Elek- 
trodenfalle verringerte Klemmenspannung sein). 

Da sich die Bogenspannung bei Zylindersymmetrie aus dem Produkt 
Feldstarke E mal Lange / bildet, kann man auch schreiben: 


een 


(10a) 


Im Charakteristikendiagramm Fig. 4 ist die linke Seite der Gl. (10a) 
eine Gerade, die von dem Punkte U,// auf der Ordinate mit der Nei- 
gung W/l abfallt und die Abszisse bei T= U,/W schneidet. Wie man 
leicht tibersehen kann, bedeutet eine Anderung des Widerstandes eine 
Drehung der Widerstandsgeraden um den Ordinatenschnittpunkt, eine 
Anderung der Klemmenspannung eine Parallelverschiebung der Wider- 
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standsgeraden und eine Anderung der Bogenlinge eine Drehung der 
Widerstandsgeraden um den Abszissenschnittpunkt. Der Schnittpunkt 
dieser Geraden mit der Charakteristik E(I) liefert die Stromstarke im 
Bogenkreis und die Feldstarke im Bogen. Die Verschiebung des Schnitt- 
punktes der Widerstandsgeraden mit der Charakteristik als Folge der 
Anderungen von Vorwiderstand, Klemmenspannung oder Bogenlange 
liefern die Anderung von Stromstirke und Feldstarke im Bogen. Von 
den an sich zwei Schnittpunkten ist jeweils der mit dem kleineren Feld- 
starkenbedarf zu wahlen. Ver- 

einigen sich beide Schnitt- /V/em/4 

punkte zu einem Beriihrungs- 10? 
punkt, dann verlischt der 
Bogen. 

Im Hinblick auf die spa- 
teren theoretischen Ablei- 
tungen ist es zweckmaBig, 
dieses Diagramm in ein log- @ 
arithmisches umzuwandeln, a 
in dem die Widerstandsgera- 9"! \ 10° ITA] 
de einen hyperbelahnlichen , 
Verlauf (Fig. 2) mit den bei- 
den Asymptoten lg U,// und 
lg U,,/W, die durch die Achsen- 
abschnitte der Widerstands- 
geraden im linearen System 
gegeben sind, annimmt. 
Wird namlich die Gleichung 
einer fallenden Geraden 


Fig. 2. Gleiche Darstellung wie in Fig. 1, jedoch im log- 
x arithmischen System, auBerdem ist das um 45° gedrehte 
VW baa (1 — a , Leistungs-Leitwertsystem eingetragen 
Cc 


worin a der Ordinatenabschnitt, b die Neigung und c=a/b der Abszissen- 
abschnitt ist, mit Hilfe der Gleichungen 


‘ele Xoale x 
VlegJlei—10*- 24), 


transformiert, so folgt 


oder angewandt auf unser Problem 
UK 
Vig K =1g(1— ens sale 
Die Form dieser Kurve ist also fiir jede beliebige Widerstandsgerade 


die gleiche. Eine Anderung der Klemmenspannung bewirkt eine Ver- 
schiebung der Kurve in Diagonalrichtung (L-Achse), eine Anderung des 
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Widerstandes eine solche in Abszissenrichtung (J-Achse) und eine Ande- 
rung der Linge schlieBlich hat eine Verschiebung in Ordinatenrichtung 
(E-Achse) zur Folge. 


Die beschriebene Darstellungsweise hat den Vorteil, daB man in das 
logarithmische System in bekannter Weise® ein um 45° nach rechts 
gedrehtes System einzeichnen kann, dessen Ordinate den Logarithmus 
der Leistung pro cm Sdulenlange L und dessen Abszisse den Leitwert 
pro cm Saulenlange G (reziproker Widerstand/cm) als Skala tragt, beide 
um den Faktor 1/ \2 verkiirzt. Dies folgt aus den Beziehungen: 


D 


[eee UBgees ie 3 IgL=lgI+lgE 
oder oder (11) 
EtG GSHE Ig¢G=lgI—lgE. 


Wie man an Fig. 2 sieht, wird das Verhalten des Bogens durch die 
Charakteristik im L-G-Diagramm ebenfalls beschrieben. 


Damit ist die Frage, wie sich der Bogen bei vorgegebenen auBeren 
Bedingungen, wie Klemmenspannung, Vorwiderstand, Bogenlange und 
bei bekannten Materialfunktionen, nadmlich der elektrischen und ther- 
mischen Leitfahigkeit in Abhangigkeit von der Temperatur, einstellt, 
zuriickgefiihrt auf die Aufgabe, die Bogencharakteristik aus der Energie- 
gleichung mit Hilfe der Materialfunktion zu berechnen. Der Schnitt- 
punkt der Widerstandskurve mit der Charakteristik lefert dann den 
Arbeitspunkt des Bogens, also das Wertepaar L-G oder E-IJ. 


V. Losung der Energiegleichung 


Die Charakteristik eines zylindrischen Bogens wird durch die Energie- 
bilanz (6) unter Beriicksichtigung der Randbedingungen eindeutig fest- 
Ty 
gelegt. Verwenden wir auch hier wieder die Warmeleitfunktion S=f{xdT 
0 
(cine analoge Begriffsbildung fihrt tibrigens von der spezifischen 


Warme c durch Integration tiber die Temperatur zur Warmeenergie 
Ty 

pro Gramm U= f Gd Tals dann zeigt diese Form der Energiebilanz, 
0 


a1!) Se) Wie eas: 
ve y ay 4 dy ). (6a) 
daB die Temperatur selbst gar nicht mehr darin enthalten ist und 
daher auch nicht aus elektrischen Messungen irgendwelcher Art ermittelt 
werden kann; vielmehr geht nur die Materialfunktion o(S) ein. 


6 BECKER, J. A., C.B. GREEN u. G.L. Pearson: Bell system) Techname |: 
No 26 (1947). 
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Wir machen nun, um ein moglichst einfaches und doch recht genaues 
Bogenmodell zu erhalten, wiederum mit G. Scumitz7 die Vereinfachung, 
daB die allein notwendige Materialfunktion o(S) durch einen aus zwei 
Geraden bestehenden Polygonzug angenahert wird (Fig. 3). Mit dieser 
Vereinfachung, die die einzige in unserem Rechengang bleibt, wird die 
Materialfunktion 


o* =0 Hit sO eg (12a) 
OS BiSia1S, tue iS eed |S gt (12b) 


(Der Stern * bezieht sich auf o-Werte der Geradenstiicken.) Durch 
diese MaBnahme wird der Bogen in zwei Bereiche eingeteilt, einen 


o [egs]’ 
15-10" 


05 


0 1 2 3) Wicgsje4102 


iS) 


Fig. 3. Approximation der Materialfunktion o(S) durch einen zweiteiligen Streckenzug (nach G. Scumitz’) 


inneren mit elektrischer Leitfahigkeit und einen 4uBeren ofne elektrische 
Leitfahigkeit. 

a) Innerhalb des Leitfahigkeitsbereichs. Der Differentialquotient 
dS/dyr \aBt sich mit der Geradengleichung (12b) umformen in: 


4S — aS do* 1 dot 


dy dot dy B dr’ 


worin die von vy unabhangige Neigung B vor die Differentiationen gezogen 
werden darf. Mit der Substitution 


et VB (13) 
nimmt die Gleichung die Form 
Oy 4 yd ( _ do* r 
* % aK ‘ fe) (14) 


? Scumitz, G.: Z. Naturforsch. 10a, 495 (1955). 
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an, deren Lésung die Bessel-Funktion ist (Fig. 4): 


o* _ SSS 
pe lol) einer t (15) 


Die Benutzung der Gl. (12b) laBt auch gleich den Abfall der S- 
Funktion erkennen. Die elektrische Leitfahigkeit fallt in dieser Naherung 
also von ihrem Maximalwert og auf 0 bei der ersten Nullstelle %)= 2,405 
ab, wahrend die S-Funktion von ihrem Achsenwert Sy bis dahin nur 
auf den Wert S, gesunken ist. Die Neigung der radialen S-Verteilung 
an der Nullstelle ist: 


dS 
(1, = — (Sy — Sy) Ju (%); (16) 
ferner gilt: 
ads 
*9 (az). =— (Som Si)# mit 2 = x9 fi (%o) = 1,2484. (17) 


b) AuBerhalb des Leitfahigkeitsbereichs. AuBerhalb des Leitfahig- 
keitsbereichs schrumpft die Energiegleichung (14) auf 


d dS 
areas oe) 
zusammen. Die erste Integration 
ads 
ere et const (19) 


deutet bereits den logarithmischen Abfall an. Zur Bestimmung der 
Integrationskonstanten miissen wir fordern, daB die innere und auBere 
S-Kurve stetig anschlieBen. Daraus folgt mit Gl. (17) 


S = —(S)— S,) (20) 
fiir den gesamten duBeren Bereich. Eine zweite Integration ergibt 


5S =—(S,)—-S,) zIn x%-+ const, (21) 


wobei die Integrationskonstante wieder durch die Stetigkeitsforderung 
S=S, fiir *=%, an der Nullstelle festgelegt ist, so daB 


ce Blin = (22) 


herauskommt. Machen wir nun die Substitution (13) riickgangig und 
verlangen, daB S an der Rohrwand r=R auf S=0 abgesunken sein 
soll, dann resultiert daraus die Feldstarke EF zu 


Si: 
ee Oe eo) , 
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und der auBere S-Verlauf zu 
S=—(S,— S$,)zIno. (24) 


In Fig. 4 ist die Funktion (S— S,)/(Sj—S,) in Abhangigkeit vom 
Argument x graphisch dargestellt. GemaB Gl. (15) folgt der Abfall im 
Innern der Bessel-Funktion bis zur ersten Nullstelle und geht dann 
gemaB Gl. (22) stetig in 
einen logarithmischen Ver- bzw. 
lauf tiber. Das Ende der (eae ee 
Kurve ist nach Gl. (23) 
aurch y= K bei 


hs ele Sy; 


erreicht. Dieselbe Kurve 
kann man direkt als ra- 
dialen S/S )-Verlauf an- ‘ 
sehen, wenn man auf der 
Ordinate, vom Endwert 
der Kurve  angefangen, 
S/S) so aufgetragen denkt, 
daB in der Achse der Ma- gs 
ximalwert Eins erreicht 
wird, und wenn man auf 
der Abszisse vom Ursprung 
bis zum Endpunkt den 

relativen Radius von 0O % 05 1 0 - 
bis 1 abtragt. Dieser schein- Fig. 4. Zur Lésung der Energiebilanz. Radiale Verteilungen 
bar fiir alle Bogen gleiche 

S-Verlauf wird dadurch variiert, daB nach MaBgabe der e-Funktion in 
Gl. (25) ein mehr oder weniger groBer Teil von dem logarithmischen Aus- 
lauf der S-Kurve abgeschnitten und dadurch der eigentliche Bogen 
dicker oder diinner wird. Beim Ubergang von der radialen S-Verteilung 
auf die Temperaturkurve vermége der Definitionsgleichung (8) kann 
dann noch eine wesentliche Modifikation der Kurve durch die oft 
starke Temperaturabhangigkeit des Warmeleitwertes x erfolgen. 

In Fig. 4b ist noch einmal S/S) und dazu die relative Leitfahigkeit 
o*/ox, die mit der Bessel-Funktion abfallt und hinter der ersten Null- 
stelle auf Null bleibt, iiber dem relativen Radius o fiir einen speziellen 
Fall aufgetragen. 
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VI. Die Charakteristiken 


AuBer der bereits angegebenen Feldstarke Gl. (23) berechnen wir 
nun noch die Leistung L pro cm Bogenlange, die durch Joulesche Warme 
zugefiihrt wird und durch den Warmestrom nach auBen abtransportiert 
werden mu. Durch einmalige Ableitung der Gl. (24) findet man: 


L== 2r2ndSfd7=222(Sp= Sy) (26) 


Durch die Gln. (23) und (26) sind nun die Charakteristiken bestimmt, 
und zwar bei Verwendung der Identitat 


Cee Saeeecu 


und der Gln. (11) und (12b) folgendermaBen: 


EL = 27 2(S9— 51) = 7.8456 — <a) (26a) 
2 2S, 2S, 
z — SrA. ear Foren 
oe es 27 2€ R2 ot e z(So—S,) __ 6,73 R2o%¢ z(Sy—S,) (27) 
E? 2,405? 
oder 
= Sp S, 
E = 2,405¢ * 2 (SoS) _ 1,08 e2(S0—Si) (28) 
RB RB 
1 S S, 
ze” i) AOS OE a CONT 
IL, a 22 € R we e 2 (Sp—Sy) = 7. ae e 2 (Sp—Sj) ; (29) 
E 2,405 ) B /B 


Diese Gleichungen, wie auch die wichtigsten der folgenden, sind in der 
Ergebnistabelle zusammengestellt. Dabei wurde B nach Gl. (12b) durch 
B=265/(S,—;) und-S, durch S;— S,—(S, ss jremetae 

Wie die Naherungsgerade fiir die o(S)-Kurve am besten gezogen 
wird, werden wir spater untersuchen. Erst danach ergeben sich die 
von S, abhangigen Geradenparameter (S,—S,) und of bzw. B. Aber 
schon jetzt sagen die obigen Gleichungen aus, da& bei festgehaltener 
Leistung und Gasart die Achsenwerte Sy, und J) und ihre relativen 
radialen Verteilungen unabhangig vom Rohrradius R erhalten bleiben, 
wahrend sich der Leitwert G mit der Querschnittsflache, die Strom- 
starke mit dem Rohrradius und die Feldstarke umgekehrt proportional 
mit K andern. Die R= 1-Charakteristik wird also durch eine Veranderung 
des Rohrradius um den Faktor R? im logarithmischen L-G-Diagramm 
(Fig. 2) in Richtung der G-Achse verschoben; Entsprechendes geschieht 
im £-J-Diagramm. 

Stellen wir die L-G-Charakteristik (26, 27) den entsprechenden Gln. (9) 
und (7) des Kanalmodeils gegeniiber, dann zeigt sich, daB der tatsach- 
liche elektrische Leitwert (27) durch den eines leitenden, homogenen 
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Kanals der Leitfahigkeit of und des relativen Leitfahigkeitsradius 
a Shy So 


limls Vere ee 4 d6e 26-0 (30) 


Qe ie AROS 


ersetzt werden kann. Die beiden Leistungsgleichungen (26a) und (9) 
liefern dagegen einen ,,thermischen’’ Kanal mit dem Funktionswert ah 


und einem relativen Radius 
== So =: 
pas th —_ AGS) 
Oilers as « 9 (31) 


Der effektive elektrische Kanalradius ist also 1,46mal so groB wie der 
thermische (Fig. 5). Aus der Ungleichheit beider Radien folgt, daB ein 
zylindrischer Bogen nicht 
durch ein solches Kanalmodell 
ersetzt werden kann, bei dem 
ein und derselbe Kanal den 
gesamten Strom und Energie- 
zufluB erfaBt und gleichzeitig 
den richtigen Warmestrom 
nach auBen fleBen laBt. 
Wichtiger aber ist die Tat- 
sache, daB nun mit diesen 
Gleichungen die noch fiir das 8  \VGeittnktion S im Kenalmodell 
Kanalmodell fehlende Bezie- 
hung zwischen Kanalradius und Warmeleitfunktion aus der Energie- 
bilanz gefunden wurde. Man kann daher die L-G-Charakteristik im 
AnschluB8 an das Kanalmodell auch so schreiben: 


Qe Qrh 7 a7) Pe 


peas So 2 
Saare (32) 
G =n R02 of, (33) 


wobei nun oy, baw. e, gemaB Gl. (34) bzw. (30) aus dem Schnittpunkt S, 
der noch festzulegenden o*(S)-Geraden mit der Abszisse als Funktion 
von S, bestimmt werden muB. 


VII. Festlegung der Geraden 


Es besteht eine gewisse Willkiir darin, wie die gegebene Material- 
funktion o(S) durch den zweiteiligen Polygonzug angenahert werden 
soll. Wir werden hierzu zwei Wege einschlagen, wovon der erste die 
Forderung erfiillen soll, daB die geneigte Gerade durch den gewahlten 
Achsenwert Sj, 6) auf der Kurve gehen und die Flachen unter der 
Kurve und unter der Geraden bis zum Achsenwert gleich sein sollen. 
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Der andere, genauere, aber in seinen Ergebnissen nicht ganz so einfache 
Weg wird von der Bedingung ausgehen, daB das Quadrat der Abwei- 
chungen zwischen der Geraden und der Kurve ein Minimum sein soll. 


a) Festlegung der Geraden durch Flachengleichheit. Der Polygonzug, 
durch den die Materialfunktion o(S) angenahert werden soll, verlautft 
von dem Koordinatenursprung entlang der Abszisse bis zum Punkt S, 
und von dort nach oben entlang der Geraden mit der Neigung B bis Sy, 0. 
Es sind nun fiir die einfache Naherung die Forderungen zu erfiillen: 


Ss, Ss 
aqj=0 und [otdS=f/adS mit. ot= 553). (34) 
Ss 0 


Die Ausrechnung ergibt: 


Se 
ae fitads: 
= => =—— —e m0, i — esas 
So Sr 20a) Gnd. ee ee mit, —f re (35) 
f ist ein ,,Fiillfaktor’, der angibt, zu welchem Bruchteil die Flache 
unter der o(S)-Kurve die gesamte Rechtecksflache o)- S,) ausfiillt. 
Setzt man die gefundenen Ergebnisse fiir B und S)— S, in die all- 
gemeinen Charakteristikengleichungen (26) bis (33) ein, dann resultieren 
die Gleichungen: 


ae (36) 


G=6,73R2o,¢ *! =nxRe20, 0,=1,46e 277 


? 


ie 
ee ee 
A ; (37) 


I=7,27R \2/ Soe fe 


Diese Gleichungen eignen sich wegen ihrer Einfachheit gut fiir quali- 
tative Diskussionen und fiir Berechnungen an unkomplizierten Funk- 
tionen. Bei stark schwankenden Ausgangskurven empfiehlt es sich je- 
doch, die Naherungsgerade fiir die o(S)-Kurve in besserer Weise der 
Kurve anzupassen. 


b) Bestimmung der Geraden durch das Minimalprinzip*. Eine mdog- 
lichst gute Anpassung der Geraden o* = B(S—S,) an die o(S)-Kurve 
kénnte man durch die Forderung erzielen, daB der Abstand zwischen 
Gerade und Kurve, quadriert und integriert, ein Minimum sei. Um 
nicht zu komplizierte Ergebnisse zu erhalten, begniigen wir uns damit, 


* Zu diesem Abschnitt hat Herr Dozent Dr. S. EtKomos wesentlich beige- 
tragen, wofiir wir ihm sehr dankbar sind. 
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an Stelle des lotrechten Abstandes denselben in Ordinatenrichtung zu 
nehmen. Demnach lautet die Forderung: 

Ss Ss 
Jf (o* —o)?dS+ f (o* —o)?dS = Extr. (38) 
0 S, 
Setzt man hier den Naherungspolygonzug o* von Gl. (12a, b) ein, dann 
folgt zunachst: 


2Bls,foas+ f fodsas—s, foas— f foasas| ns 
0 (Oe allt) 0 O50) 
So 


+ us (Sp — S,)? + i) GGL S = yar. 
J 
0 


(39) 


Da diese Funktion sowohl von B als auch von S, abhangt, miissen die 
beiden partiellen Ableitungen 0/0B und 0/@S, einzeln verschwinden. 
So erhalt man zwei Gleichungen zur Bestimmung von S, und B. Ver- 
nachlassigt man darin : 


5; 5 s, S 6,5 
led Seaiiogs and WfadsadS< | | odSas: (40) 
0 0 0 0 0 0 
dann wird 
[ fodSas 
(So — Si) = 3 aay —— = 3/1 50; (41) 
fads 
0 
Sp 
ais) 
(he (fo ) _ 4f 9% (42) 
S Ott So 
(f foasas) 
0 0 
und mit der Geradengleichung (12a, b) 
of = SFO, (43) 


wobei von der dem Fiillfaktor / analogen Definition 


S: 


mer la dSdas 
h = 1 2 SS (44) 
Sy fo 
Gebrauch gemacht wurde. — Zu denselben Ergebnissen wiirde man 


kommen, wenn man forderte, daB sowohl die Flache als auch das Doppel- 
integral fiir die o(S)-Kurve und den Bolyecnene.o? (S) jeweils gleich 
sein sollen. 
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Diese Werte in die allgemeinen Gln. (30) bis (33) eingesetzt, hefern 
die Charakteristiken 


27 So marin 
= Oth = @ 
—In 0th 
a pie (45) 
ee er 
1 


Bemerkenswert ist, daB das Verhaltnis der relativen Radien nicht mehr 
konstant, sondern schwach von den f/- und /,-Faktoren abhangig ge- 
worden ist. 


In der Formeltabelle fiir die Ergebnisse sind die wichtigsten Glei- 
chungen zusammengestellt, und zwar in der Spalte A fiir das Kanal- 
modell mit unterschiedenen, aber zunachst unbekannten Radien 0,, fiir 
die Warmeableitung und 9, fiir die elektrische Leitung. In Spalte B 
wird dann die Approximation der o(S)-Kurve durch den Polygonzug 
Abszisse—Gerade mit den noch unbestimmten Parametern og und 
So— S, durchgefiihrt, wor- 
aus sich bereits die Be- 
ziehungen zwischen den 
Radien und den Para- 
metern ergeben. Die 
Festlegung der Geraden 
durch die  Forderung 
nach  Flachengleichheit 
und of =o, liefern die 
Formeln in Spalte C, wah- 
s rend schlieBlich in Spal- 
or , ee ae SNS te D die entsprechenden 

225 AI Gleichungen fiir die Mi- 


Fig. 6. Annaherung der o(S)-Funktion durch Ordinate und Gerade : ; 
bei sehr groBen Stromstarken (S,<0) nimummethode eingetra- 
gen sind. 
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c) Festlegung der Geraden bei sehr groBen Stromstdrken. Bei sehr 
groBen Stromstarken kann der Fall eintreten, daB der logarithmische 
Abfall in der radialen S-Verteilung (Fig. 4) ganz verschwindet und die 
elektrische Leitfahigkeit praktisch bis an das Rohr reicht. In Fig. 4 
wiirde dann xp unter 2,405 sinken und S, negativ werden (Fig. 6). 
Die /- bzw. f,-Faktoren steigen gleichzeitig tiber bzw. 4. Unter diesen 
Umstanden mu8 der als Naherung fiir die o(S)-Kurve angesetzte 
Polygonzug o* vom Ursprung aus zunachst der Ordinate bis zum Schnitt- 
punkt BS, mit der Geraden o*=B(S—S,) folgen, um dann wieder 
auf diese selbst tiberzugehen. An der formalen Lésung (15), nach der 
o*/o) und S— S,/S)—S; mit der Bessel-Funktion abfallen, andert sich 


15 
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nichts, nur riickt jetzt das xp in das Innere der Bessel-Funktion hinein, 
nadmlich dorthin, wo S auf 0 abgesunken ist, bzw. wo die Bessel-Funktion 
den Wert 
Ty tnh= < 1_ _ (Bestimmungsgleichung fiir %,) (46) 
— 


yaa | 


erreicht hat. Da S, selbst negativ ist, wird J)(%z) positiv. Aus der 
Substitutionsgleichung (13) finden wir mit dem durch Gl. (46) festge- 
legten xp die Feldstarke zu 


und die Leistung aus dem Warmestrom an der Rohrwandung zu 
as aS \ 
Ly=—2Ra (are gee pay = + Ya tip Jultp) (Sp — Su ae 


Mit E,, und L,, sind auch die GroBen G,, und J,, auf die Parameter 
der Geraden zuriickgefiihrt. 

Zur Ermittlung der Geradenparameter selbst aus der Flachengleich- 
heit darf die Integration der Geraden nun nicht bei S,, sondern muB 
bei 0 anfangen: 


fodS=BY(S— S) dS. (49) 


Zusammen mit der unveradnderten Beziehung of =o, liefert die Aus- 


rechnung die Parameter 
ae Yt ee — == ee 


L,, usw. einzusetzen sind. 


(50) 
die in die obigen Gleichungen fiir Ee 

Entsprechend ist bei Anwendung der genaueren Doppelintegral- 
methode zu fordern 


S) St Se Sis 
fodS=BYf(S—S))dS und} fodSdS=By [(S = Siesaseaan 
0 0 0 0 0 0 
mit dem Ergebnis 

oes Oo . (Na? aoa 
B= 6/1 2h) ei Sp iets pees = 2/(2— 3h). (52) 


Fiir diesen letzten Fall schreiben sich die Charakteristikengleichungen: 


Gea (53) 
ae 
Ly = 600 Sy 78 FE Alte) Gy = Am R*Foy(2— 3h) AU) (54) 
fiir f,;>4. Nun ist: es 
= te 
BOM S214 C= 47 hao, Ie (45a) 


fiir <4. 
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Den L,,-G,,-Charakteristiken fiir groBe Stromstarken (54) haben wir 
die friiheren Gleichungen fiir nicht zu hohe Stromstarken (45a) in 
geeigneter Form beigefiigt, um den Vergleich beider zu erméglichen. 
Die Funktionenpaare, in denen sich die Leistung bzw. der Leitwert 
unterscheiden, zeigen fiir praktisch mégliche Falle nur Abweichungen 
von etwa 1%, so daB man auch bei groBen Stromstarken mit den 
unteren Formeln (45a) rechnen darf. 


VIII. Diskussion der Charakteristikengleichungen 


Bei der Diskussion wollen wir uns an die L-G-Darstellung halten 
z.B. in der Formeltabelle Gl. (7) und (8). Leistung L und Leitwert G 
sind als Funktion des Parameters Sy angegeben, von dem sowohl a, 
als auch die /- und @, »,-Werte abhangen. Waren die Kanalradien Ce, th 
konstant, dann wiirde die Charakteristik in logarithmischer Darstellung 
dem Verlauf nach einfach die o(S)-Kurve sein, wobei die L-Achse mit 
der S)-Achse und die G-Achse mit der oj-Achse zusammenfallen wiirde. 
Die Verschiebungsvektoren sind durch die Komponenten — 2z/Ino0,y 
in L-Richtung und wR? in G-Richtung gegeben. Da die Gc, th Werte 
aber in Wirklichkeit variabel sind, kommt zu der Verschiebung noch 
eine Verzerrung hinzu (s. auch Fig. 10). 

Lassen wir noch weiterhin fiir eine grobe Betrachtung die Anderung 
der @, ,-Werte auBer acht und bedenken, daB die o(S)-Funktion wieder 
in logarithmischer Darstellung (siehe z. B. Fig. 7) von groBer Steilheit bei 
kleinem Ionisationsgrad tiber die Neigung Eins in einen flacheren Verlauf 
bei groBem Ionisationsgrad tibergeht, dann gilt gerade das Umgekehrte fiir 
die L-G-Charakteristik, wahrend in dem um 45° gedrehten In E-/-System 
die zunachst fallende Charakteristik ein Minimum durchlauft, um dann 
wieder anzusteigen. Auf diese Weise laBt sich der typische Verlauf 
von Bogencharakteristiken mit fallendem Teil, Minimum, und steigen- 
dem Teil aus der immer weniger stark zunehmenden Leitfahigkeit o 
als Funktion der Temperatur und damit von Sy erklaren. — Weiter 
kann man in diesem groben Rahmen sagen, daB die o(S)-Kurve bei 
einem im Mittel groBen Warmeleitwert auch bei groBen S-Werten lhegt, 
wodurch die L-G-Charakteristik zu gréBeren L-Werten, bzw. die E-I- 
Charakteristik nach rechts oben geschoben wird. Dagegen hat eine 
relativ gute elektrische Leitfahigkeit eine Lage der Charakteristik bei 
hohen G-Werten bzw. im E-J-Diagramm rechts unten zur Folge. 

Die Beriicksichtigung der Veranderlichkeit von @, ¢, liefert naturgemaB 
genauere Ergebnisse: Die Neigung der logarithmischen E-J-Kurve finden 
wir durch die Differentiation 


din jae 

nee Aire = 

alae Ns Gdns | —Ingth din (oy ay (55) 
Mie b Sail dial dln Sy dln Sy 
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Da S, im allgemeinen mit J? steigt, wird das Vorzeichen der Neigung 
von dem Klammerausdruck bestimmt. Hier sind beide Differential- 
quotienten fiir sich positiv; wahrend aber der im ersten Glied enthaltene 
Warmestrom eine Erhéhung der Feldstarke herbeizufiihren sucht, be- 
wirkt ein erhéhter Leitwert im zweiten Glied wegen des negativen Vor- 
zeichens ein Absinken der Feldstarke. Anfanglich iiberwiegt die letztere 
Wirkung bei weitem, und zwar sowohl wegen der mit der Temperatur 
stark ansteigenden Leitfahigkeit als auch wegen des wachsenden Bogen- 
querschnitts, wodurch die fallende Charakteristik entsteht. Wenn aber 
der Bogen das Rohr schon einigermafen ausfiillt und die elektrische 
Leitfahigkeit wegen der vorangeschrittenen Ionisation weniger stark 
ansteigt, gewinnt das erste Glied die Oberhand und die Charakteristik 
wird nach Durchlaufen eines Minimums steigend. 


Eine weitere Ausrechnung mit der einfachen Naherung (Tabelle Gl. C9, 
10, 14 und 12) liefert zunachst fiir die Neigung der logarithmischen 
Charakteristik 
12277 A din7 


éiInE Pa ais : 
efi et) Te a 
ae i2h eae d\nf : (55) 
ee aia Se 
Das Minimum liegt dort, wo 
2 ee 
dln Sp 2 Dei 


ist. Nimmt man als Normalfall an, daB f und somit auch @ mit S, 
ansteigt, dann kann /y;, nur zwischen }=0,5 und z=0,4 und 9. nur 
zwischen 0,54 und 0,66 hegen. Beim Minimum wird also der Rohr- 
durchmesser gut zur Halfte von dem Bogen ausgefiillt. — Sehr schnelle 
Anderungen des Warmeleitwerts kénnen in der Charakteristik aber auch 
sich iiberschlagende Wellen (Fig. 14) hervorrufen, gekennzeichnet durch 
das Verschwinden des Nenners in Gl. (55a): 


ny 
ain S, 


Ae 


Praktisch kann allerdings eine solche Welle nicht vollstandig durch- 
laufen werden, weil der Bogen immer auf demjenigen Schnittpunkt der 
Widerstandsgeraden mit der Charakteristik brennt, der die kleinste 
Feldstarke erfordert. Daher tritt beim Durchfahren einer derartigen 
Welle eine Unstetigkeit im Bogenverhalten, wie z.B. Sprung in der 
Feldstarke und plétzliche Kernbildung auf. Man wird hierbei an gleich- 
artige Erscheinungen im Wasserstoffbogen bei etwa 1 A erinnert, wobei 
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allerdings die Rolle der von EpELs’ beobachteten Abweichung vom 
thermischen Gleichgewicht noch ungeklart bleibt. 

Andere, durch die Charakteristikenformeln gegebene Zusammenhange 
werden noch in dem Abschnitt iiber Anwendungen behandelt werden. 


IX. Vergleich der Naherungslésungen mit exakten Rechnungen 


a) Einatomiges Gas. Um die Brauchbarkeit des beschriebenen Nahe- 
rungsverfahrens kennenzulernen, wenden wir es auf ein einatomiges 
Bogengas an. Fiir den Warmeleitkoeffizienten eines solchen Gases bei 
kleinem Ionisationsgrad setzen wir mit Beriicksichtigung der Persistenz 
und der Eucken-Korrektur® in guter Naherung an: 


ee OP ee ee 
+= FO mit 0, = (56) 


(Qaa=2(%g+%q)? = Wirkungsquerschnitt der Atome gegeneinander). 


Die Integration von x tiber die Temperatur liefert die Warmeleit- 
funktion 


de 
2B 3 
rere (57) 


Die elektrische Leitfahigkeit setzt sich aus der Elektronendichte n, und 
der Beweglichkeit b, unter Vernachlassigung des Ionenanteils zusammen 
wie 


o=eén, b,. (58) 
Die Elektronendichte wird von der Saha-Eggertschen Theorie zu 
= 
n, =n, ene yee es (59) 


geliefert, in der bei kleinem Ionisationsgrad n,=p/kT gesetzt werden 
darf. Das Verhaltnis der Zustandssummen ist fiir diese tiberschlagige 
Rechnung vernachlassigt worden. Die Beweglichkeit ergibt sich aus 
gaskinetischen Ableitungen zu etwa 


b, = ———— (60) 
327m, Na One 
worin Q,, den Wirkungsquerschnitt der Atome gegentiber Elektronen- 
stoB (RAMSAUER) bedeutet. So erhalt man fiir die elektrische Leit- 
fahigkeit E; 


2. eo ems (eT)! yon (61) 
y3 h? Qae VP 


8 EpeEts, H., u. W. A. GAMBLING: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 249, 225 (1958). 
9 EucKEN, A.: Lehrbuch der chemischen Physik, 3. Aufl., Bd. II, 5. 1. Leipzig: 
Akademische Verlagsgesellschaft 1950. 
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und fiir die o(S)-Funktion mit Gl. (57) 
Ej 


= (2m,m m,)* 7 e? ‘ 10a Ss} (22 mq Oka)! SE 62 
Vien eg 


¥3 h® 


Aus Gl. (62) erkennt man bereits die wichtige Bedeutung, die nicht 
nur die Ionisierungsenergie E,, sondern auch der Atomquerschnitt Q,, 
hat, da beide im Exponenten der e-Funktion stehen. Nicht ganz so 
groB ist der EinfluB der Atommasse. Der Ramsauer-Querschnitt Q,,, 
der die elektrische Leitfahigkeit bestimmt, tritt demgegeniiber in seiner 
Bedeutung zuriick und noch mehr der nur mit der Wurzel eingehende 


Druck. 
Setzt man fiir den Fall des Wasserstoffs 1° 


024 S47 A07* cm und O70 eo em 


dann resultiert der in Fig. 7 eingezeichnete Kurventeil fiir schwachen 
Ionisationsgrad. 


Fiir das reine Plasma haben SPITZER u. Mitarb." die elektrische und 
thermische Leitfahigkeit berechnet. Ihre Ergebnisse fiir einfache Ioni- 
sation sind: 


k Fs 
oe ene (kT)E, (63) 
o = 0,865 - 10% —__(kT)?. (64) 


Lassen wir zundchst die nur langsame Veranderlichkeit des logarith- 
mischen Gliedes auBer acht, dann wird die Warmeleitfunktion 


T 
Se fxaT= 6,28- 10% —*__ (aT) (65) 
0 
und o(S) schlieBlich 
__ 0,251°402 oy 
(In A)? ; ic8) 


unabhangig von der Gasart und vom Druck. Der Fiillfaktor f berechnet 


sich zu 
S; 


f= fods=Z, 
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10 MaECKER, H., Tuo. PETERS u. H. SCHENK: Z. Physik 140, 119 (1955). 
11 SpITzER, L.: Physics of Fully Ionized Gases. New York: Interscience Publ., 
Inc. 1956. 
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ist fiir das reine Plasma also 
konstant. Ahnlich findet man 
f,=77- Dadurch reduzieren 
sich die Charakteristiken- 
gleichungen auf 


bins Kr Sg: 

G= KG, 
und mit 

Gp KS 


wird 
L ~G bzw. E ~ I%, (67) 


In diese steigende Charak- 
teristik des reinen Plasmas 
muBten alle Bogencharak- 
teristiken bei vollstandiger, 
einfacher Ionisierung asymp- 
totisch einmiinden. 


Um die Materialfunktion 
g\>) fir eim xeales, em- 
atomiges Gas zu bekommen, 
haben wir die fiir kleinen 


Ionisationsgrad — geltenden 
o(T)- und x (T)-Kurven 


durch plausible Interpola- 
tionsziige mit den fiir das 
reine Plasma geltenden ver- 
bunden (Fig. 7) und die 
notwendigen Einfach- und 
Doppelintegrationen zur Er- 
mittlung von a(S), f(So) 
und f,(S,)) graphisch vor- 
genonumen. Dabei wurde fiir 
A in gewisser Abweichung 
von SPITZERs Vorschlag der 
auf eigenen Messungen!? 
beruhende Wert 


kT 


1 
2 2 
Canes 


A= 


verwendet. In den Fig. 3, 6 und 7 ist a(S), in Fig.8 f(So), fA (So) 
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Fig. 7. Die Materialfunktion o(S) fiir ein einatomiges, wasser- 
stoffahnliches Gas, zusammengesetzt aus dem asymptotischen 
Verlauf beischwacher Ionisierung, aus dem des reinen Plasmas 


und dem interpolierten Teil 


15 SS 
1,0 
OT = 
0 SeAiA — Bae 2 > 
708 10° 70” {[cgs} 10” 
Fig. 8. Die Fiillfaktoren f und f, und das Verhdaltnis der 


Leitfahigkeiten o*/o,=2//3f/, in Abhangigkeit von der 
Warmeleitfunktion S 


und 


69/6) = 27/3f, graphisch dargestellt. Mit diesen GréBen kénnen nun 
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alle gewiinschten Funktionen des 
Bogens ermittelt werden. Die fiir 
den Vergleich bendtigten exakten 
Lésungen der Energiegleichung 
haben wir auf unserer Integrier- 
anlage durchrechnen lassen *. 

Die radialen S-Verteilungen 
nach der Minimummethode er- 
geben sich fiir den inneren bzw. 
auBeren Bogenbereich aus den 
Gln. (15), (24), (44) zu 


S;=S9—-3f, So (1 =Je(x)) 
ube ee el a 


mit 
HE'S 1 
z 3zf 
g5 == DNS) 2 Te ges 
0) 0.25 0,5 0,75 1,0 : 1 e (D 3) 
ae 
—— vi = 1,08 e ah, 0 
Fig. 9. Radiale Temperaturverteilung in einem Bogen mit und 
wasserstoffahnlichem Gas bei verschiedenen Achsen- 6 
temperaturen, Exakte und nach der Minimummethode Ga ae 32 h So In Q 
genaherte Verteilungen fiir + LAD 405 (D 6) 
2) c 


Von der S-Verteilung fiihrt die Definitionsgleichung (8) auf die radiale 
Temperaturverteilung, wovon einige mit verschiedenen Achsentempera- 


[cgs] 10” 
=~ CXaki 

SL —~— Mnimummethode 

| 10" e/ntache Naherung 
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Fig. 10. Konstruktion der L-G-Charakteristik aus der o (S)-Kurve mit Hilfe der vom effektiven Bogen- 
radius abhangigen Verschiebungsvektoren. Vergleich zwischen den beiden Naherungsmethoden und der 
exakten Rechnung 
* Fir die Integration der Elenbaas-Hellerschen Energiegleichung sind wir 
unserem Recheninstitut unter Leitung von Herrn Dipl.-Mathematiker H. HorFMANN 
zu groBem Dank verpflichtet. 
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turen zusammen mit den Ergebnissen der exakten Rechnung in Fig. 9 
aufgezeichnet sind. 

Wenn wir uns nun zur Priifung der Charakteristiken der Tatsache 
erinnern, daB die L-G-Charakteristik durch Verschiebung und Verzerrung 
der o(S)-Kurve entsteht, dann sind die variablen Verschiebungsvektoren 
nach Gr6Be und Richtung ein sehr geeignetes Objekt zur Genauigkeitsprii- 
fung. In Fig. 10 sind daher fiir einige Punkte der o(S)-Kurve die 
Verschiebungsvektoren eingezeichnet, und zwar ausgezogen nach der 
exakten Rechnung, lang ge- 
strichelt nach der Minimum- — iggy [V/cm] 
methode gemaB Gl. (D 7 
und 8) und kurz gestrichelt 
nach der einfachen Naherung 
nach Gl. (C 7 und 8). Die Dar-  & 
stellung zeigt, daB alle drei 
Methoden praktisch zu der 
gleichen Charakteristik fiihren, 
daB jedoch die Verschiebungs- 
vektoren besonders bei kleinen 
L, G-Werten deutliche Unter- 7 10 700 1000 ~—«r0000[ Al 
schiede zeigen. Nun sind nach Te 
den Formeln fiir die Charak- ytiichen Gas mit Rt om. Vergleich avischen exakter 
teristiken die G-Komponenten Berechnung und Minimummethode 
der Vektoren ein MaB fiir den 
elektrischen Radius o, und die L-Komponenten ein solches fiir den thermi- 
schen Radius 0;,. Die Unterschiede der Vektoren entsprechen daher Unter- 
schieden in den Radien. Trotzdem 1aBt sich aber aus der Darstellung ent- 
nehmen, daB die einfache Naherung fiir qualitative Uberlegungen 
ausreicht, wahrend man bei der Mintimummethode von guter Uberein- 
stimmung mit den exakten Ergebnissen sprechen darf, zumal man den 
Unterschied bei gréBeren L, G-Werten gar nicht mehr einzeichnen kann. 

In Fig. 11 ist noch einmal die Charakteristik im /-E-Diagramm ein- 
getragen. 


b) Molekiilgas. Wenden wir uns jetzt dem wesentlich komplizierteren 
Fall eines Molekiilgases zu, dann laBt sich die erforderliche o (S)-Funktion 
nicht mehr analytisch, sondern nur noch graphisch darstellen. Zu 
diesem Zweck haben wir als Modellgas N, gewahlt, dessen Warmeleit- 
fahigkeit mit allen Diffusionsprozessen berechnet worden ist!*. Das 
auffallende Maximum der Warmeleitfahigkeit (Fig. 12) ist auf die 
Diffusion der Dissoziationsenergie zuriickzufiihren. Bei der gleichen 
Temperatur hat die Warmeleitfunktion S einen besonders steilen Anstieg, 


12 BurHoRN, F.: Z. Physik 155, 42 (1959). 
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Fig. 12a—c. Materialfunktionen eines Molekiilgases. Von links 


nach rechts: a) *(T); S(T)= feaT. b) o(T);a(S).c) f(S)3f1(S) 
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Fig. 13. Radiale Temperaturverteilung in einem Bogen mit 
Molekiilgas bei verschiedenen Achsentemperaturen. Exakte und 
nach der Minimummethode genaherteVerteilungen. Kernbildung 


der spater in einen flachen 
Teil auslauft, entsprechend 
dem anschlieBenden Mini- 
mum in x. Weiterhin ist in 
Fig. 12 die nach den iib- 
lichen Methoden berechne- 
te elektrische Leitfahigkeit 
und schlieBlich die gesuch- 
te o(S)-Kurve eingetragen. 
Unten in Fig. 12 sind die 
Funktionen / und f, tiber S 
dargestellt. Mit den Ma- 
terialfunktionen a(S), f(S) 
und /,(S) gehen wir in die 
Formeln D der Tabelle ein 
und vergleichen die Ergeb- 
nisse wieder mit den exakt 
berechneten Resultaten. Die 
radialen Temperaturvertei- 
lungen in Fig. 13 lefern 
trotz der komplizierten Aus- 
gangsfunktion eine iiber- 
raschend gute Ubereinstim- 
mung zwischen exakten und 
Naherungslosungen. AuBer- 
dem zeigen die Verteilungen 
bei hdheren Stromstar- 
ken die fiir ein Molekiil- 
gas typische Ausbildung 
eines Kerns, der auf das 
hohe Warmeleitmaximum 
auf Grund der Diffusion 
von _ Dissoziationsenergie 
zurtickgeht. — Aus den- 
selben Ursachen tritt bei 
der Charakteristik fiir R=1 
(Fig. 14) in beiden Kurven 
eine kleine Welle auf, die 
beim Naherungsverfahren 
etwas zu stark ausgepragt 
ist. Ahnlich ist auch beim 
effektiven Radius 0, als 
Funktion vom Leitwert G 
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in Fig. 45 die Struktur der Kurve etwas iiberbetont, trotzdem bleiben 
die Abweichungen gering. Auch an dieser Kurve sieht man, daB der 
Bogen, nachdem er eine [Vem] 

gewisse Breite erreicht hat, 
plotzlich diinn wird, weil sich 
wieder an dieser Stelle der 
heiBe, gut leitende Kern aus- 
bildet. 


X. Einige Anwendungen 
Die oben durchgefiihrten 
Vergleiche haben die Brauch- 
barkeit der Naherungsver- 
fahren, insbesondere der 
Minimummethode, in_ be- 
ae ; : 7 
friedigender Weise dargetan. 10 700 F 7000( A] 
Wir wollen ess das Ver- Fig. 14. E-J-Charakteristik eines Bogens im Molekiilgas 
fahren auf einige spezielle mit R=1cm. Vergleich zwischen exakter Berechnung und 
Minimummethode 
Fragen anwenden. 


a) Achsentemperatur in Abhdngigkeit von der Leistung. Da die 
Achsentemperatur 7) mit der Warmeleitfunktion S, in der Achse zu- 


Onn 7 10 G [cm] 1000 


Fig. 15. Vergleich zwischen dem exakt und nach der Minimummethode berechneten Bogenradius als 
Funktion des Leitwertes fiir ein Molektilgas 


sammenhangt, kénnen wir den gesuchten Zusammenhang unmittelbar 
aus der Leistungsgleichung ableiten. Dazu wahlen wir Gl. A 6 und 
kénnten mit Gl. C12 die Verbindung zwischen o0,, und Sy herstellen. 
Danach ist 


270 aL 22 1 dln oh 


iin Oth : aS, ace 1h Oth \ In Oth din Ss 


L= 
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Bei Vernachlassigung des nur schwachen Einflusses von @, zeigt sich, 
daB eine hohe Warmeleitfahigkeit in der Achse die Zunahme der Achsen- 
temperatur stark behindert (—Ing,, ist immer positiv), ein Fall, der 
beim Niederstrombogen in Luft durch die groBe Dissoziationswarme- 
leitfahigkeit des N,- und auch des O,-Molekiils realisiert ist. Ein kleiner 
Warmeleitwert dagegen, wie er im Luftkohlebogen bei vollstandiger 
Dissoziation vorhanden ist, fiihrt zu einem sehr raschen Temperatur- 
anstieg und zum Ubergang vom Niederstrombogen zum Hochstrom- 
bogen mit seinem heiBen, hellen Kern (vgl. hierzu auch A. KING*). 
Die mit der Kernentstehung verkniipfte Querschnittsverminderung 
des Bogens kehrt das normalerweise positive Vorzeichen vor d1n @y,/d1n Sy 
um und verstarkt dadurch noch die Steilheit des Temperaturanstieges, 
weswegen man in diesem Falle oft von einem Temperatursprung redet. 


Geringe Warmeleitfahigkeit liegt auch beim Argon wegen des groBen 
Atomgewichts und wegen des Fehlens jeglicher Reaktionen vor. Aus 
diesem Grunde steigt die Temperatur im Argonbogen schnell an und 
erreicht schon bei kleinen Leistungen groBe Werte ¥. 


b) Extrem hohe Temperaturen. Stellen wir nun die Frage, ob man 
im Lichtbogen Temperaturen, die zur Auslésung thermonuklearer 
Fusionsprozesse ausreichend sind, herstellen kénne, so kann wieder die 
Leistungsgleichung in der Form D 7 darauf Antwort geben. Mit f,= 75 
fiir das reine Plasma und mit Gl. (63) findet man leicht 


L=K-Tt bew. 9 TL. (69) 


Der genaue Zusammenhang zwischen L und T fiir ein einatomiges 
Gas, bei kleineren Temperaturen auch unter Beriicksichtigung der 
Neutralgaskomponente, ist in Fig. 16 graphisch dargestellt. Danach 
miiBte man die Leistung von vielen GroBkraftwerken in einem Zenti- 
meter Bogen investieren, um eine Temperatur von 10% °K zu erreichen, 
ein unwirtschaftliches und véllig unbeherrschbares Unternehmen. Die 
nicht beriicksichtigte Abstrahlung wiirde die Kurve noch mehr herab- 
driicken. Zum Vergleich mit experimentellen Untersuchungen sind MeB- 


* Kina, A.: Colloquium Spectroscopium Internationale VI (Amsterdam 1956) 
Pergamon Press Ltd. London. 


13 Busz, G., u. W. FINKELNBURG: Z. Physik 139, 212 (1954). 
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ergebnisse von JURGENS, LarEnz! und BURHORN, MAECKER und 
PETERS '6 eingetragen, die mit ihrem asymptotischen Verlauf noch mehr 
die Aussichtslosigkeit fiir Temperatursteigerungen auf diese Weise unter- 
streichen. Die Verluste durch Warmeableitung, Strahlung und Konvek- 
tion sind eben zu groB, als daB die gesteigerte Leistungszufuhr wesent- 
liche Temperaturerh6hungen herbeifiihren kénnte. 


Bemerkenswert ist noch, daB nur der Warmeleitwert maBgebend fiir 


die Temperaturabhangigkeit von der Leistung ist, wahrend die elektrische 
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Fig. 16. Achsentemperatur eines in wasserstoffahnlichem Gas brennenden Bogens als Funktion der 
Leistung/em Sdule. Dazu die Kurve experimenteller MeBergebnisse am wasserstabilisierten 
Hochleistungsbogen 


Leitfahigkeit lediglich die Aufteilung der Leistung auf Stromstarke und 
Feldstarke regelt, und zwar nach den Gln. (C 9 und 10 oder D 9 und 10) 
in dem Sinne, daB eine gute Leitfahigkeit eine groBe Stromstarke zur 
Folge hat und umgekehrt. 


c) Feldstarke und Rohrdurchmesser. DaB sich die Feldstarke umge- 
kehrt proportional mit dem Rohrdurchmesser bei konstanter Leistung 
andert, wurde oben schon mehrfach erwahnt. Wenn jedoch in ein und 
demselben Stromkreis zwei Bégen oder Bogenteile mit verschiedenen 
Rohrdurchmessern hintereinandergeschaltet sind, so da“ nicht die 
Leistung, sondern die Stromstarke fiir beide gleich ist, dann folgt aus 
den logarithmierten und differenzierten Gln. C oder D9 und 10 


(70) 


dlnE =—d\inR+dlin@q(S») 
und 


dinI =dinR+dlny(S)) =0 


14 JURGENS, G.: Z. Physik 134, 21 (1952). 
15 LARENZ, R. W.: Z. Physik 129, 327, 343 (1951). 
16 BuRHORN, F., H. MagcKER u. TH. PETERS: Z. Physik 131, 28 (1951). 
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zunachst 
Ol EN ae 1 ain ane Sie a) 74 
(SR) = ileealeys (Sat I din 7) 
und mit 
ears Be soe a (72) 
a Ae ~ diny 
schlieBlich 
icaibaygd, al 
eae eter (73) 


Fallt also die Charakteristik (dln E/@ InJ)p umgekehrt proportional ab, 
was bei kleinen Stromstarken annahernd der Fall ist, dann andert sich 
die Feldstarke gar nicht mit dem Rohrdurchmesser, die Kurve ver- 
schiebt sich in sich selbst. Im Minimum der Charakteristik andert sich 
E mit 1/R, also gerade so, als ob statt der Stromstarke die Leistung 
festgehalten wiirde, denn beide sind im Minimum proportional. Bei 
steigender Charakteristik wird die Feldstarke schlieBlich noch empfind- 
licher auf Anderungen des Rohrdurchmessers. 


d) Steigerung dex Temperatur durch 4ufere Kihlung. Die oft ge- 
nannte Regel, da die Temperatur eines Bogens durch zusatzliche 
Kithlung ansteige, erweist sich nur dann als giiltig, wenn die Strom- 
starke festgehalten wird. Da man als Modellvorgang einer zusatzlichen 
Kihlung die Verkleinerung des Rohrradius R ansehen kann, wiirde 
namlich bei konstanter Leistung keine Beeinflussung der Warmeleit- 
funktion und damit der Temperatur durch eine Einengung erfolgen, 
sondern nur bei gleichbleibender Stromstarke. Denn nach Gl. C oder 
D 10 ist 


dinI=dink+dlIny(S,) =0 (70) 
oder 
OInSy\ _ 1 <2 dln Sy 
( oink i diny/din Sy (SE a (71) 


In dem MaBe also, wie die Warmeleitfunktion mit der Stromstarke 
bei festem Rohrdurchmesser wachst, steigt sie auch mit einer Rohr- 
verengung, und dasselbe gilt fiir die Temperatur. 

Auf diese Weise kénnten noch weitere Zusammenhange studiert 
werden, etwa der EinfluB der Ionisierungsspannung, des Atomgewichts 
und der Wirkungsquerschnitte des Bogengases oder die Bedeutung einer 
Druckanderung u.a.m. Diese Diskussionen wiirden jedoch iiber den 
Rahmen dieser Abhandlung hinausgehen. 


Zusammenfassung 


Die Eigenschaften zylindrischer Bégen mit vernachlassigbarer Strah- 
lung werden im wesentlichen von der Energiebilanz bestimmt. In diese 


) 
| 
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geht als einzige Materialfunktion o(S) ein, wobei o die elektrische Leit- 
r 

fahigkeit und S die Warmeleitfunktion, definiert durch S= f{ xdT, ist. 
0 


Nahert man diese Kurve durch ein Stiick Abszisse und eine geeignete 
Gerade an, dann 1aBt sich die differentielle Energiebilanz integrieren und 
somit die radiale Temperaturverteilung, die Charakteristik und alle 
anderen Zusammenhange analytisch angehen. Fiir die geeignete Fest- 
legung der Geraden werden zwei Verfahren angegeben, von denen das 
bessere auf der Methode der kleinsten Quadrate beruht. Der Vergleich 
der so gefundenen Ergebnisse mit den maschinell integrierten Resultaten 
zeigt nicht nur fiir glatte Ausgangskurven, sondern auch fiir solche 
komplizierterer Natur sehr gute Ubereinstimmung. An Hand einiger 
Anwendungsbeispiele werden Regeln abgeleitet, die teilweise bereits aus 
der Erfahrung bekannt sind. 


Die numerischen Berechnungen in dieser Abhandlung wurden in dankens- 
werterweise von Fraulein HELGA BRANDLEIN ausgefiihrt. 


Zeitschrift fiir Physik 157, 30—53 (1959) 


Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Miinchen 


Uber die Berechnung der Photoerzeugung von 7° 
aus Streudaten 


Von 
G. HOHLER und A. MULLENSIEFEN 


Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 2. Juli 1959) 


The cross section for w°-production is calculated from the results of the dispersion 
relation approach of CHEW, GOLDBERGER, Low and NamsBu and compared with 
the experimental data. The predictions are made using the measured values of 
all scattering phase shifts. A fit of the theoretical result to o(90°) between 260 
and 370 MeV gives /? = 0,082. There is no systematic deviation from the predictions 
for o (90°) up to E,, = 450 MeV. The general behavior of the asymmetry coefficient B 
is correct. A quantitative comparison which would show the contribution of the 
unknown electric dipole term N“?) of CHEw etal. is only reasonable after the 
calculation of B and the measurements have been improved. C/A depends strongly 
on the small phases up to 240 MeV. The effects of the small phases are pretty 
large for o(150°) but there is no discrepancy similar to the results for z*-production 
above 290 MeV. 


The formula for the cross section does not reduce to the results of the pheno- 
menological theories of BRUECKNER-WATSON, SacHs etal. and FeELp, if the 
simplifications made by these authors are taken into account. The origin of the 
differences is discussed. 


1. Einleitung 


Zur Berechnung der Photoerzeugung von Pionen 
y+tN>N+a2a (154) 
(N = Nukleon) betrachtet man das elektromagnetische Feld als eine 


kleine Stérung, die Ubergange zwischen den Zustanden des Pion- 
Nukleon-Systems hervorruft. Die Matrixelemente haben die Form 


(>) 
CG aale Fie ay (1.2) 


=) 

Dabei bezeichnet H,, den Wechselwirkungsoperator und |Y%), |W, > sind 
Eigenzustande des Pion-Nukleon-Systems, die zum physikalischen 
Nukleon bzw. zu einem Streuzustand gehéren, bei dem neben dem 
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physikalischen Nukleon noch ein Pion vorhanden ist. Der Streuzustand 


soll in der Ortsdarstellung asymptotisch die Form ,,ebene Welle + ein- 
laufende Kugelwelle“‘ haben??. 


Eine zuveriassige Naherung zur Berechnung des Matrixelements (1.2) 
aus dem Hamilton-Operator des Nay-Systems ist gegenwartig nicht 
bekannt. Die bisher entwickelten Methoden versagen, weil die a-N- 
Wechselwirkung von den Grenzfallen der schwachen und auch der 
starken Kopplung weit entfernt ist. Es war einer der ersten quanti- 
tativen Erfolge der Mesontheorie, daB die Photoerzeugung trotzdem 
vorausgesagt werden kann, wenn man einige theoretisch noch nicht 
herleitbare Eigenschaften des a-N-Systems aus Streuexperimenten ent- 
nimmt. Die am weitesten durchgefiihrte Theorie dieser Art stammt von 
CHEW, GOLDBERGER, Low und Nameu (kiinftig als CGLN zitiert) 3-®. 


Der erste Schritt zur theoretischen Behandlung der Photoerzeugung 
besteht in der Zerlegung des Matrixelements in 12 Amplituden, wobei 
Lorentz-Invarianz, Eich-Invarianz, crossing-Symmetrie und die Trans- 
formationseigenschaften von H, im Isoraum benutzt werden. 


In der phanomenologischen Theorie*1° geht man dann durch 
eine Entwicklung nach Ableitungen von Legendre-Polynomen des 
Winkels zwischen Photon und Pion zu neuen Amplituden tiber, die 
einer Multipolentwicklung des Photons entsprechen und durch die 
Multipolordnung und den Zustand des Pions charakterisiert werden. 
Damit ist die Anwendung der Unitaritatsbedingung méglich geworden, 
nach der die Phasen der neuen Amplituden durch die Streuphasen 
gegeben sind. Analog zur Phasenanalyse kénnte man jetzt versuchen, 
die 12 reellen Amplituden aus den experimentellen Daten zu bestimmen. 
Leider ist dieser Weg nicht gangbar, wir beschranken uns hier auf die 
Feststellung, daB in einer weiten Umgebung der Photonenergie 330 MeV 
fiir die 2°-Erzeugung die Amplitude (M1, 3 3) viel groBer ist als alle 
andern. 


1 Watson, K. M.: Phys. Rev. 88, 1163 (1952). 

2 GELL-MANN, M., u. M. L. GoLDBERGER: Phys. Rev. 91, 398 (1953). 

3 CHEW, G. F., M. L. GoLpBERGER, F. E. Low u. Y. NamsBu: Phys. Rev. 106, 
1345 (1957). 

4 CORINALDESI, E.: Nuovo Cim. 4, 1384 (1956). 

5 Locunov, A. A., A. N. TAVKHELIDZE u. L. D. SoLtovyov: Nuclear Phys. 4, 
427 (1957). 

6 Fiir den Beweis s. R. OEHME u. J. G. Taytor: Phys. Rev. 113, 371 (1959). 

7 FELD, B. T.: Phys. Rev. 89, 330 (1953). 

8 Watson, K. M.: Phys. Rev. 95, 228 (1954). 

9 Watson, K.M., J. C. Keck, A. V. ToLtLtestRuP u. R. L. WALKER: Phys. Rev. 
101, 1159 (1956). 

10 GeLtt-MANN, M., u. K. M. Watson: Annual Rev. Nucl. Sci. 4, 219 (1954). 
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Die Resonanztheorien!3 gehen von dieser Tatsache aus und 
enthalten Modelle des Nay-Systems, die den 3-3-Anteil der z-N- 
Streuung und den aus der (M1, 33)-Amplitude folgenden Teil der 
Photoerzeugung gut reproduzieren sollen. Manche Autoren fiigen als 
Korrektur noch eine stérungstheoretische Abschatzung der tbrigen 
Beitrige hinzu. Wegen des Resonanzcharakters der Reaktionen kann 
man auch sagen, daB ein Modell fiir den angeregten Zustand des Nukleons 
(Isobar J) konstruiert wird, das wegen der Ladungsunabhangigkeit mit 
denselben Parametern die Prozesse 
tps Stan +p, w+pa0=Sen 2p, yrpod =f 
beschreibt. 

Die Methode von CGLN® basiert auf relativistischen Dispersions- 
relationen fiir die zuerst genannten Amplituden, die unter sehr allge- 
meinen Voraussetzungen giiltig sind®. Bei der Herleitung von Naherungs- 
lésungen werden nur die ersten beiden Terme einer Entwicklung nach 
4/M mitgenommen und nur s- und #-Wellen des Pions. Die Mehrfach- 
erzeugung wird vernachlassigt. AuBerdem werden Erfahrungen mit der 
statischen Theorie benutzt, insbesondere das Uberwiegen des 3-3- 
Beitrages. 

Da CGLN ihre Untersuchung nur bis zur Berechnung der Amplituden 
gefiihrt haben und ein detaillierter Vergleich mit den experimentellen 
Daten bisher nicht erschienen ist14, beginnen wir in § 2 mit der Berech- 
nung der Wirkungsquerschnitte fiir die 2°-Erzeugung. Es folgen die 
Auswertung unter Benutzung der Phasenanalysen fiir die Streudaten 
und der Vergleich mit den experimentellen Ergebnissen. 

In §3 gehen wir kurz auf die Beziehung zur statischen Theorie von 
CHEW und Low” ein, die von groBer Bedeutung fiir die Entwicklung 
der Dispersionsmethode war. Um uns ein Urteil iiber die Brauchbarkeit 
einiger Resonanzmodelle!4-*8 zu bilden, haben wir in den §§ 4—6 
ihre Aussagen tiber die 2°-Erzeugung mit denen der Dispersionsmethode 
verglichen. Es ergaben sich wesentliche Unterschiede und damit zu- 
gleich Hinweise auf Verbesserungen. Modelle dieser Art sind auch jetzt 
noch von Interesse, weil sie geeignet sind, die wesentlichen Effekte 
hervorzuheben und anschaulich zu beschreiben. Auch lassen sie sich 
leichter auf kompliziertere Fragestellungen erweitern, fiir die genauere 
Rechnungen gegenwartig noch nicht vorliegen, z. B. aut die Pionerzeugung 
durch Pion-Nukleon- oder Nukleon-Nukleon-StoB (,, Isobar-Modell“‘). 

11 Watson, K. M.!, Gett-Mann, M., u. K. M. Watson?9, 

12 EnocuH, J., R. G. Sacus u. K. C. WALI: Phys. Rev. 108, 433 (1957). 

18 FELD, B. T.: Ann, of Phys. 4, 189 (1958). 

14 Fine kurze Bemerkung findet sich bei McDona.p, W.S., V.Z. PETERSON u. 


D.R. Corson: Phys. Rev. 107, 577 (1957), FuBnote 17. 
15 CuEw, G. F., u. F. E. Low: Phys. Rev. 101, 1570, 1579 (1956). 
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2. Berechnung des differentiellen Wirkungsquerschnitts 
nach der Dispersionsmethode 


Das Ergebnis fiir die Amplitude der m°-Erzeugung steht in CGLN 
(224),.(22,2), (22.5), (22.7), Tab. I. Es lautet: 


FY 1 #0) —7(G8) G, +7(68) (q k) G, + 1(6k) (qé) Gs + | 


he rsh 
+ g(k xé&) Gy +7(0q) (qe) G; j aes 
mut 
ms o | fife Se ra are a2 j 
G,=—ef 2 (1+ See & — my) 43 5 et HK (a — a) 
ly oe ee / 1 , 5 : R 
Gy of he a or a el (Fo oe = Far) eee sin M33 aus 
9) =) / (62) 
) Boe one, / 1 Pat ae 7 2 ; \ 
Gy = fe pr) — 7 = ef (Kp _ Exe | @r Ae Sin iote st 2/ Ms Be 2) 
ji 3 : 3 @) 
Gy, = pen 454 ef Fry e'** sin otg5 
it 9 i 
Gye 
Mw 
ae 1 
UB ae 5 (Ay, + 2hy3 + 2/5, + 4hg5) 
we 1 
1 Soe he (Ay — yg + 2h3, — 2hg5) (2.3) 
val See kD ge 
: 2 2u 4+ M Wy 
1 ee: Ve, eae Gia ele Phd eer! ( OKs Py Ne 
Q @2 ro as 2 4 ' M (2.4) 
ja pee cea gC ad 
M 4q? 2v 1 Eo | M 


Wir haben h=c=m,. =1 gesetzt. M=6,95 ist die Masse des Nukleons, 
/ die nichtrationalisierte, renomierte a-N-Kopplungskonstante. -Streu- 
phasen sind mit 1, 043, %31,%33, S-Phasen mit «,, a, bezeichnet. k, q 
sind Photon- bzw. Pionimpuls im Schwerpunktssystem, w,= V1+q?; 
w+ WM ist die Gesamtenergie im Schwerpunktssystem. 6 bezeichnet den 
Paulischen Spinoperator, € den Polarisationsvektor des Photons. E,, 
und Z, werden stets im Laborsystem angegeben. yu, ist der Isovektor- 
Anteil des gesamten magnetischen Moments des Nukleons und yw, der 


* Wir haben den zum Bornschen Term CGLN (15.1) gehorigen Korrektur- 
faktor (4+ 0/M)+ auch bei Fs, Fy, Fo angebracht und dies durch den Strich 


vermerkt. 
Z. Physik. Bd. 157 3 
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Tsoskalar-Anteil 


é é 


hoy cei ee a 
My = gag (Bp — Ba) = 1446-10", oe = ap (Bp + 8x) = 0,270: 10 (2.5) 


p= 2,793, &,—=— 1,913. Die anomalen Anteile der Momente bezeichnen 
wir mit g,, “4,44. Neben dem von CGLN in (14.14), (18.1) definierten 
N) fithren wir auch WO =N)+ 1/2M ein (s. u. § 6). 

In der Umgebung der Resonanz kommen die bei weitem grdBten 
Beitrage von den in G,, G,;, G, enthaltenen Termen mit /g,. Sie gehoren 
zur Photoerzeugung durch die magnetische Dipolwelle (M1), von der 
auch die Anteile der kleinen Phasen in h‘*~) und h**) sowie die zu 1, 
proportionalen letzten Terme in G, und G, stammen. Als Erzeugung 
von 2° durch y+p—>n+2* => p+2° sind fiir Pionen im s-Zustand der 
letzte Term von G, und im (3,3)-Zustand die zu Fj und Fy, proportionalen 
Terme zu interpretieren. G; ist eine RiickstoBkorrektur, die spater aus- 
fiihrlich diskutiert wird. SchlieBlich gibt es in G, noch kleine aber inter- 
essante Beitrage der E 1-Welle. 

Der Wirkungsquerschnitt fiir Photoerzeugung von z° ist nach CGLN 
(7.1) im Schwerpunktsystem gegeben durch 


ke ae F +) 1 $0) |75I2 

qo = SAF a |z>| A (2.6) 
Da Spin und Polarisation der einlaufenden Teilchen nicht bekannt sind 
und der Spin des auslaufenden Nukleons nicht gemessen wird, ist iiber 
die entsprechenden Quantenzahlen zu mitteln bzw. zu summieren. Wir 


fihren durch 
Sia Ci YE (FO +F|é Ge 


neue Amplituden $;; ein*. Der untere Index bezeichnet die Projektion 
des Spins des ein- und auslaufenden Nukleons auf die durch k gegebene 
z-Richtung. Der obere Index gibt die zirkulare Polarisation des Photons 


an und zwar soll zu S~ der Vektor ¢=(e, +7e,) [V2 gehoren. e,, e, sind 
Einheitsvektoren. Die Richtung des Pions im Schwerpunktssystem ist 
durch den Winkel @ mit der z-Achse und dem von der x-Achse gezahlten 
Azimutwinkel  festgelegt. 
Es ist nun tiber alle acht Kombinationen von +, --, f=+4,-3, 
i=+4, —4# zu summieren 36 
do 
0, 
* Vel. FeLp 8, Formel (44). 
16 Die Einfiihrung der Si ist eine Vorbereitung zur Berechnung der Polari- 


sationseffekte. Wir werden darauf an anderer Stelle zuriickkommen. Siehe auch 
FELD, B. T.: Nuovo Cim. 12, 425 (1954). 


1 + 
shar (2.8) 
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Mit den obigen Formeln erhalten wir 


a 
Sei Ea 'ghsinO (6; ae en - -sin 20G,| e=4# 


Se i [2G, + 2¢kcosO G, + @sin?O@G;] 


Sava) V4, g?sin?OG, e+??? 


Se =Fil/s , [aksinO(G, +G)+" sin 20 Gye IQ 
Die Ubereinstimmung je zweier Amplituden bis auf einige Vorzeichen 


folgt aus dem Verhalten bei Zeitumkehr. Aus der Formel fiir den Wir- 
kungsquerschnitt 


ae = 4 FAG + 2qkG,cosO + @?G; sin? O|? + | 
+k gesin?@| |G, 1 Gai iG scosO +-|G— Gi+$G,cosO)'|-+ (2.10) 
| 


+ ¢4G3sin4 0} 


geht deutlich hervor, welche Terme miteinander interferieren. 


Wenn wir einige kleine Beitrage weglassen, die nicht gréBer sind als 
andere bereits in (2.1) vernachlassigte Terme, folgt aus (2.10): 


a. = A + Boos@ + Ccos*@ (2.41) 


mit 


=1)G,)84+ 4 eh (Gh +1641 
Beha era GROG) (2.12) 
C =; g°h (2| Go|? — | Gs]? — | G,|?). 


In der Umgebung der Resonanz spielen die zu |/33|? proportionalen 
Anteile die Hauptrolle 


10 k 3 
VAC Sr Qe a SiN? Wess Ce meget (2.43) 

Wir diskutieren nun die Korrekturen zu A3?: 
A = A334 Ast AM4 Al), (2.14) 


Der von der s-Welle herriihrende Beitrag ist durch 


2 mw? , 
pe let (i+ #5 B+ En —- Mn) Sats e2 ft * (a, — 03)? 4 (2.15) 


Qk 
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gegeben und in Fig. 1 als Funktion der Energie dargestellt. Da 4” 
nicht naher bekannt ist, haben wir versuchsweise W“)=0 und NO?) = 
N+) — 1/2M=0 eingesetzt (vgl. § 6). Im Bereich der Resonanz ist A*® 
unbedeutend (<5% von A438), Es macht sich aber bei kleineren und 
groBeren Energien starker bemerkbar (fiir W“=0 ist A*/A?=1 bei 
155 MeV und gleich 0,3 bei 185 und 460 MeV). An der Schwelle hat 
nur der erste Term in (2.15) die fiir s-Wellen iibliche lineare g-Abhangig- 
keit, der zweite geht wie die f-Wellenbeitrage mit g?. Die Ungenauigkeit 
stammt von den s-Streuphasen. 

Auch die von den kleinen p-Phasen in | #~|? und | #C*|? abhangigen 
Anteile 


1 2 
Fhe : ctg %33 (41 + 5043 + 2%81) 4 (ais P= On =a) + 
‘ : : (2.16) 


1 
20 sin? a5 


2 2 2 : : 
(Zoya + Sag3 + 8031 + 2041 M13 + 8Oy1 Xi + 4043 M1) 


sind im Bereich der Resonanz weniger wichtig als bei kleineren und 
groBeren Energien. Zum Teil liegt das an dem von der Interferenz mit 
fiz stammenden Gang mit sin 2%33, aber die andern Summanden machen 
sich auch bemerkbar. Die Ungenauigkeit der kleinen #-Phasen ver- 
hindert eine gute Voraussage, man muB jedenfalls damit rechnen, daB 
A® unterhalb von £,=220 MeV Korrekturen von etwa 25% bringt. 


A® — 229? [2 Rey), (2.17) 
w 


Sein Beitrag ist positiv, er betragt an der Schwelle 10% von A® und 
wird bei héheren Energien bald unbedeutend. 

Die zu Fy, und Fy proportionale Amplitude (*-Erzeugung im 3-3- 
Zustand und Ladungsaustausch) interferiert nicht mit h3;, weil sie nach 
Abspaltung von exp(?a 33) rein imaginar ist, der Anteil von hj, aber 
reell. 

Die weiteren Beitrage zu A haben stellenweise die GréBe einiger % 
von A*’, heben sich aber gegenseitig weitgehend weg und kénnen daher 
insgesamt vernachlassigt werden. 


Zur Bestimmung der Kopplungskonstanten /? durch Anpassung von 
A an die MeBwerte von o(90°) eignet sich der Energiebereich von 260 
bis 370 MeV besonders gut, weil nach Fig. 1 der Einflu8 der nur ungenau 
bekannten Terme 4°, A“ dort am kleinsten ist. In Fig. 2ist das Ergebnis 
zusammengestellt. 


Bei der Berechnung von /? muB man darauf achten, wie die y-Inten- 
sitat bestimmt worden ist. Wir verwenden stets die Caltech-Eichung, 
haben also die in Illinois und am MIT gemessenen Wirkungsquerschnitte 


Berechnung der Photoerzeugung von 7° aus Streudaten BE 


um 7% herabgesetzt (s. Anhang 3). Die bei der a*-Erzeugung gefundene 
Kopplungsstarke!”)18 muB aus dem gleichen Grunde um 7% erhdéht 
werden, bevor man sie mit unserm Wert vergleicht. Dem aus Fig. 2 
entnommenen Mittelwert /?=0,082 (mit N@)=0) stehen dann /?=0,077 
und 0,078 gegentiber. LrIss und PENNER !® haben die benutzte Eichung 
nicht naher angegeben. Auch 


GtIP Ae J JES FF / ne at : : . 
: : Ws G f i of die Ubereinstimmung mit dem 
G2\- A A aA f?-Wert aus der a-N-Streuung 
2 2 es £ : (ee ist cut 20; 
jas ayes Ser TT ee ra (he +. 
t Mo « 300 (2) 400 a M enn WV <7 ==0 an stelle von 
a N—0 benutzt wird, ist unser 
g2Vh Korrekturen zu A? : aware RE 
ee gee Mittelwert 0,084, ohne die Kor- 
G5! 7 og L100 “ ] 
46), a3 igs 
[ °(6) 
GF , G,100\- 
G2) ; °S ® 
r S x x (2) ; ° 
ee aa, Big yas at 119 GO| J 7) 
x x“ off 
-g2- 4% : (1) a 2 a 
e Os ae ee 4 
T 4,080\- “0D 
-O4|- Korrekturen zu 07% ; ‘ a 
Es CA 4 Oe les f/f off 
~G6\p BMS EFA EN y (beings L) ieee ok 
160 200 240 280 0 360 0 ¥v0ve 260 280 “¥00 320 340 360 S80 MeV 
E Lab EvLab 
Fig. 1 Fig. 2 
Fig. 1. Die Korrekturen zu A®3 und C** als Funktion der Energie. — — — AS/A®3 mit W()=0, —-—- AS/A% 


mit N@)=0, bei zwei Energien wurden die Fehler eingezeichnet. « A(@)/4%*, CQ)/|C%3|, 0 A@)/A38, C@)/| C3]. 
(1) und (2) neben x beziehen sich auf verschiedene Lésungen der Phasenanalyse. Die Buchstaben geben 
die Autoren der Phasenanalysen an (Anhang 1). f zeigt die Schwelle fiir Photoerzeugung von 2° 


Fig. 2. Bestimmung von f®. f? wurde durch Anpassung von A (2.14) mit N@)=0 an a (90°) (ohne die einge- 


klammerten Punkte) bestimmt. Der Mittelwert ist f?=0,082, die Unsicherheit der einzelnen Punkte 5—10%%- 
Vgl. Anhang 2 ftir die Abktirzungen 


rekturen zu A* ware er 0,078. Die Summation iiber Energiebereiche bei 
den Messungen in der Umgebung des Maximums gibt systematisch 
kleinere Wirkungsquerschnitte und damit zu groBe /*. 


17 UrRETzZKY, J. L., R.W. KENNEY, E.A. Knapp u. V. PEREZ-MENDEZ: Phys. 


Rev. Lett. 1, 12 (1958) fanden /? = 0,072. 

18 Cin1, M., R. Gatro, E.L. GoLpWassER u. N. RUDERMANN: Nuovo Cim. 10, 
PYNSS (GUS) 2 (0) {0/3 

19 | pIss, J.E., u. S. PENNER: Bull. Amer. Phys. Soc. 4, 273 (1959) /?=0,080 + 
0,007. 

20 SCHNITZER, H. J., u. G. SALZMANN: Phys. Rev. 113, 1153 (1959) erhielten 
aus den Dispersionsrelationen fiir Vorwartsstreuung /? = 0,08-+ 0,01. 
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Das Ergebnis hangt auch etwas davon ab, wie man die Massen- 


differenz zwischen z® und z* beriicksichtigt. 


Da eine Theorie der 


ladungsabhangigen Effekte noch nicht vorliegt, haben wir folgende 
Wahl getroffen: wir rechnen stets mit der 7°-Masse und verwenden die 


als Ergebnis der Phasen- 


a —— | analysen angegebenen « (£) 
dane ! £ \ bei der z°-Laborenergie E”1. 
4 : gy" _. Wir gehen jetzt von 
a ‘ NG 4) dem aus der z-N-Streuung 
: if Re entnommenen /? = 0,080 
ook EAs a 1 aus und berechnen A nach 
[ i So (2.14), wobei die im An- 
a i a } : hang 1 zusammengestellten 
r el (1) ark Streudaten Verwendung 
sf 3 a “| finden. Die ohne jede An- 
See ae e4 im passung freier Parameter 
Yeeeah aC folgende Voraussage ist in 
pies ee 240 280 5t0 360 400“ HoNe80C vuah Fig. 3 als Funktion der 
Ec i, rs au a aC a Energie aufgetragen. Der 
ai oS | A Gere Vergleich mit den experi- 
L iON ee mentellen Daten der Pho- 
Bs fi (Y/' toerzeuguug _(Anhang 2) 
L Se fo zeigt, daB bis hinaut Zu 
15 : TN / l E.,=450 MeV systematische 
E ree Abweichungen nicht zu 
a F Abe erkennen sind. Das ist be- 
Fig. 3. Voraussage fiir A und C und Vergleich mit dem Experi- merkenswert, denn CGLN 


ment. x Voraussage nach (2.12) mit /-=0,080 und W@)=0. 
| 

— — — Resonanzanteil der Voraussage mit interpolierten o39- 

Werten. Die Buchstaben geben die Phasenanalysen an (An- 


\ 
hang 1). MeBwerte: a G, 4 O, oM, a S; A Ww, e Te y ys D D 


hatten an der linken Flanke 
der Resonanz mit Fehlern 
von 5—10% gerechnet und 
daB 


nicht erwartet, ihre 
Formeln bis weit iiber 
das Maximum hinaus eine gute Niaherung darstellen. Selbst bei 
E,,=540 MeV stimmt A%* noch innerhalb der Fehlergrenzen mit 
o (90°) iiberein. Natiirlich besteht die Méglichkeit, daB gréBere 
Korrekturen vorhanden sind, sich aber gegenseitig kompensieren und 
erst bei anderen MeBgr6éBen sichtbar werden. 


(s. Anhang 2), BeiG und J wurden 7% abgezogen (s. Anhang 3) 


Die gestrichelte Kurve in Fig. 3 zeigt den Resonanzanteil 433 mit 
interpolierten Werten fiir «,,. Die Tatsache, da8 A in einem weiten 


21 Vor der Resonanz ergibt sich vielleicht eine Verbesserung, wenn man bei Kes 


die nach R. A. SORENSEN, Phys. Rev. 112, 1813 (1958), berechneten m°-p-Streu- 
daten zugrunde legt. 
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Bereich dominiert und den Verlauf naherungsweise beschreibt, ist fiir 
die Auswertung der Dispersionsrelationen nach CGLN wesentlich. Sie 
zeigt auch, da es méglich sein muB, das Nay-System in diesem Energie- 
bereich durch ein einfaches Resonanzmodell zu approximieren. Wir 
werden darauf noch zuriickkommen. 

Auch bei C stammt in der Umgebung der Resonanz der Haupt- 
beitrag von C3, aber die Korrekturen 


CO) — C33 Ictg O33 (“4 + O13 + 2o%g1) + (at + ats + 2031) + 


| > 
(2.18) 


+ EEO) - (ais 2011 %13 + 4013 M1) ], 
Gie\ = A®) (2.19) 


sind diesmal gréBer (Fig. 1). C ist daher gut fiir die Priifung des Ein- 
flusses der kleinen p-Phasen geeignet, zumal die von der s-Welle stam- 
mende Unsicherheit hier 

nicht auftritt. Wie Fig.3 1 
zeigt, ist die Ubereinstim- x 
mung von 320 MeV an gut. ~9@;- 


Cab 
160200. 0 280 520 


00%, 


I. ss 


960 400 440 430MeV 
| i | T T 


als 


An der linken Flanke der | 


. GHEE 
Resonanz hat mandenEin- ’ ; | j iain a 
; : x x 7 
druck, daB die experimen- “46h Se er ee Se ark at ai 
: @ 
tellen C-Werte dem Betrage ' ‘i (2). 
+s -  -G8l- °/1C DONALD efat. 
h etwas groBer als die ~4? vi 
AE Se umUt Os E : + Couascunor-CuERnOWT ef al 
Voraussagensind.Leidergibt _ 0} : ’ Vere 
es viel weniger Daten als fiir | t KOESTER u./MLLS 
A, weil die Messungen fiir ; oe 5 Em z 
k Re ax Fig. 4. Voraussage ftir C/A und Vergleich mit dem Experiment. 
kleine und fiir groBe Winkel UNpciernt ae 2 Le ean 


schwieriger sind als bei 90°. 

Besonderes Interesse verdient die Voraussage fiir C/A. Es hangt 
nicht mehr empfindlich von /? ab und auch Fehler in den Absolut- 
werten von C und A heben sich heraus, so daB Messungen an ver- 
schiedenen Beschleunigern besser vergleichbar sind. Die Hauptbeitrage 
geben einfach eine Konstante C%3/A?3—— 0,6. Diese Winkelverteilung 
entspricht der Photoerzeugung iiber die (M 1, # 3)-Amplitude, dh. der 
Anregung des Isobars durch die am magnetischen Moment des Protons 
angreifende M 1-Welle. Altere Messungen hatten C/A =— 0,82 ergeben 
und schienen darauf hinzuweisen, daB neben der M 1-Anregung des 
Isobars auch eine E 2-Anregung wichtig ist??. Als die Untersuchungen 
auf kleinere Winkel ausgedehnt wurden (McDonaLp et al.) stellte sich 
aber heraus, daB die alten C-Werte zu groB waren und C/A etwa gleich 
—0,6 ist. Wie Fig. 4 zeigt, treten oberhalb von 320 MeV systematische 


22 Watson, K.M., J.C. Keck, A.V. ToLLEstRuP, R.L. WALKER, l.c. 2 
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Abweichungen nicht auf, aber bei 260 und 300 MeV liegen die MeBpunkte 
wieder zu tief. Der Bereich von 260 MeV bis zur Schwelle ist 
besonders interessant, weil nach der Voraussage der Resonanzbeitrag |] 
nicht mehr dominiert. Zundchst setzt sich der Einflu8 der kleinen |f 
p-Phasen durch und fiihrt zu einem Anstieg und schlieBlich muB die |} 
Kurve an der Schwelle bei Null miinden, weil A‘ langsamer verschwindet ff 

als C. Die einzigen Messungen 


A af in diesem Gebiet stammen 
LU 7 
: 1 von KoESTER und MILts. 


Die aus den Mittelwerten 


und 4+ B+C>0 folgenden 
Schranken fiir C/A sind in 
Fig. 4 eingezeichnet. Wir 
werden weiter unten auf 
diese Messungen noch zuriick- 


& kommen *. i 
Wahrend der Einflu8 der |} 
<A in = kleinen f-Phasen im wesent- 
[ae a a a eS 
760 200 300 400 EyLab lichen schon im Rahmen der 


Fig. 5. Die Beitrage zum Asymmetrieterm B (2.24). statischen Theorie berechenbar 

Sey Bi) eek === @ BY (VO =0); ist, enthalt der Asymmetrie- 

he ea koeffizient B nur RiickstoB- 

effekte und __ relativistische 

Terme, er verschwindet in der statischen Naherung. An der Schwelle ist 

vor allem der mit g? wachsende Interferenzterm des Realteils von G, mit 
der groBen #-Amplitude wichtig (Fig. 5) 


(1) (6) gp Si sin 20 ; 
II fe (1 ae a My) = Syed (2.20) 
Der kleine Summand (g,+ g,,)/2=— 0,06 wird nur wegen des Vergleichs 


zu CGLN beibehalten. Einen nicht ganz vernachlassigbaren Zusatz 
bringen die kleinen Phasen in (> 


[2C) aed ee tg T W(+)\ %13 = 2%31 — Oy 
3 et 1, ue Se 2 —MA hie eee « =ic, (2.21) 


Bald macht sich aber auch der mit g® ansteigende Interferenzterm des 
Imaginarteils von G, mit der groBen p-Amplitude bemerkbar: 


Ss 


8 
Be) — 9 obte FY sin2¢ Sears (2.22) 


* Siehe Anmerkung am SchluB der Arbeit. 


ihrer Wirkungsquerschnitte |} 
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Die Interferenz des zu G, proportionalen Teils der RiickstoBeffekte 
mit der groBen p-Amplitude hebt sich bei der Summation iiber die 
Polarisationen heraus und es bleibt nur die Interferenz mit der Quadru- 


polamphtude 


Da WV) nicht bekannt 
ist, haben wir in Fig. § 
und 6 zwei Annahmen ge- 
macht, um den EinfluB 
dieser Gr6Be zu zeigen. By 
wurde mit N“)=0 berechnet 
und By mit WM =0. 

Wie B® wird auch 
B= BOL 


| B(2) 4 Bs) 4 |2.24 


BO) 


zuerst negativ, geht kurz 
vor der Resonanz durch Null 
und bleibt dann _positiv. 
Es hangt ziemlich empfind- 
lich von Y) und von den 
s-Streuphasen ab. Fig. 6 
zeigt, da die Voraussagen 
die GréBenordnung und auch 
den ungefahren Verlauf von 
B richtig wiedergeben. Die 
Werte von McDonaLp et al. 
stimmen von 320 MeV an im 
wesentlichen mit der Theorie 
iiberein, wahrend die ersten 
beiden Punkte wie schon 
bei C Abweichungen zeigen. 
Bei héheren Energien scheint 
N)=0 besser zu passen, 
wahrend vor der Resonanz 
die Messungen von GOLD- 
SCHMIDT-CLERMONT et al. fiir 
AW *)— 0 sprechen *. 

Die Messungen von KOE- 
STER und Miris” fiihren 


RO 
3 


4 
979 Tt! q ‘9 
Crp i Gin O ae, DD 
j ° Mow oe ( 3) 
au ep slr a a a ate pgp ceeoa 7m a a 
B We 
; \ 
#} i It | 
i | | { 
ay [ 
7 ul 
hee | 
Jey ave | fT 
i See | 
aft we tt ¢Me Dowato ef ah. 
r By \. si & GOLDSCHIOI-CLERMIONT ef al. 
“EE ae Y VETTE 
; i t KOESTER und /MLLS 
irae ae 
& -4,0 
= Oca Lee i Ee a Sa SR VE Te oa 
760 G00 YO 280 820 360 YOO 440 4¥é80MeV 
Eat 
Fig. 6. Voraussage fiir B und Vergleich mit dem Experi- 
ment. x Voraussage mit N(+)=0; —— — e Voraussage 
mit WM=0 
o 4“ + 
b ° d 
B je o! ‘ Po (195%) 
6 ale S 
Le _ x 
an fie saope le 
on! 
bi Z ibe 
AO I x 
alr =a a 4 
0 ate tl cat ee ee 
140 160 780 200 220 ZYONeV 760 760 200MeN 227 


Fig. 7a u. b. Voraussagen fiir die Messungen von KorstER 


und MILs, 


@ Voraussage mit 


* Siehe Anmerkung am Schluf der Arbeit. 


MeBwerte fiir 0’, ->- MeBwerte ftir o(135°), 


NO)=0, x Voraussage mit NM)=0 


23 KogsTER, L. J., u. F. E. Mitxs: Phys.. Rev. 105, 1900 (1957). 
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nicht auf A, B, C sondern auf die beiden Kombinationen 


o =At+hB+ gC 
(135°) =A —0,707B + 0,5C. 


g und / sind bekannte Funktionen der Energie. Nach Fig. 7a und b 
besteht kein Widerspruch zu der Voraussage. Allerdings wird der 
Vergleich stark durch die ungenaue Kenntnis der kleinen Streuphasen 
behindert. N(=0 paBt besser als W)=0. Wenn man die Be- 
dingung A+B+C>0 hinzunimmt, folgen Schranken fiir C/A 
und fiir B, die in Fig. 4 und Fig. 6 eingezeichnet sind. 

Da bei der z*-Erzeugung 


20 ; 
bf ; neuerdings Abweichungen 
i 4 OAKLEY v. WALKER von derVoraussage beigroBen 
. Ne eee Winkeln diskutiert worden 

6 (750°) \ <4 GOLDSCHMIDI-CLERITONT : ‘ : 

Fe ae e/a. — sind, priifen wir noch die Vor- 
a see? ye aussage fiir die 7°-Erzeugung 
; P bei 150° (Fig. 8). Es gibt lei- 
‘ os a £ ; der nur wenige Messungen. 
ae Ca ae ie eee ak Das Ergebnis hangt merklich 


E 
760 200 240 280 320 360 400 440 480NeV von der Annahme iiber N“*) 
£ 
ylab 


Fig. 8. Voraussage ftir (150°) und Vergleich mit dem Experi- : : 
ment, @ Voraussage mit. #()=0, x Voraussage mit NG@)=0 sind nicht zu erkennen. 


ab. GrdBere Abweichungen 


3. Vergleich mit der statischen Theorie von CHEW und Low 


Zunachst wollen wir die statische Theorie als ,,Resonanzmodell‘‘ 
betrachten. Mit der effective-range-Naherung und den in letzter Zeit 
diskutierten Verbesserungen kommt die Resonanzkurve o (z*f) viel 
zu breit heraus. Dieser Mangel wird wahrscheinlich schon durch die 
Vereinfachungen bei der Aufstellung des Hamilton-Operators verursacht, 
u. a. diirfte der RiickstoB an der rechten Flanke der Resonanz merkliche 
Effekte liefern. Die aus diesen theoretischen Streudaten berechneten 
Voraussagen fiir die Photoerzeugung sind ebenfalls schlecht 24. 

Andererseits ist die Theorie der Photoerzeugung von CHEW und 
Low aber auch zugleich die statische Naherung der hier behandelten 


*4 Es wird gelegentlich angenommen, daB® die effective-range-Naherung aus 
den Dispersionsrelationen fiir die a-N-Streuung hergeleitet werden kann. Diese 
Aussage mu8 wahrscheinlich in folgender Weise prazisiert werden. Ein Verlauf 
%33(£) der zunachst einer an die relativ ungenauen experimentellen Werte ange- 
paBten effective-range-Naherung folgt (bis héchstens 150 MeV) und dann den 
experimentellen Werten, ist vereinbar mit der Dispersionsrelation fiir a3, [CGLN, 
Phys. Rev. 106, 1337 (1957)]. Die Interpolation mit einer Breit-Wigner-Formel 
fiihrt auf Widerspriiche [TsucHipA u. KANAZAWA: Progr. Theor. Phys. 20, 395 
(1958)]. (Dietz u. H6uLer, Z. Physik imDruck). Eine Benutzung der effective- 
range-Naherung an der Resonanz oder gar bei héheren Energien ist weder theo- 
retisch noch experimentell begriindet. 
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Dispersionsmethode und die Voraussagen sind bis auf die im folgenden 
aufgezahlten Terme gut, wenn die gemessenen Streuphasen eingesetzt 
werden. 

Nach CHEw und Low wird das Matrixelement fiir Photoerzeugung 
in drei Anteile zerlegt * 


Hi, (9) =H (9) +H (q) + HE (Q)- (3.1) 
HA” iberwiegt bei weitem und entspricht im wesentlichen den ersten 
Termen in G,, G3, G, (2.2). WS ist eine kleine Korrektur und erscheint 
bei uns in den letzten Termen von G, und G,. #7 spielt zwar bei der 
a*-Erzeugung eine wichtige Rolle, liefert hier aber nur die kleinen 
Terme mit Fy, und Fj, welche zu den p-Wellen der Reaktion 


Vat age ieee 


gehoren. 


Die relativistische Theorie bringt folgende Anderungen und Er- 
ganzungen: 

a) InH* und # sind die Abschneidefunktion und die Formfaktoren 
der magnetischen Momente F(k?), G(k?) durch 1 zu ersetzen. Es ist 
nicht bekannt, ob der durchaus plausible zu den Formfaktoren der 
magnetischen Momente gehorige Effekt in der relativistischen Theorie 
nicht vorhanden ist oder ob er sich in anderer Gestalt doch wiederfinden 
laGt **. 

b) es gilt nicht mehr hy, = hg, °. 

c) Photoerzeugung von z® durch die E 1-Welle (G, in (2.2)). Neben 
dem naheliegenden Beitrag von y+fp-un+a*>6+2° erscheint ein 
neuartiger Term, der dem magnetischen Moment proportional ist. Auch 
das nicht naher bekannte W“*) gehért hierher. 

d) RiickstoBkorrekturen. Unter anderem erhalt der Beitrag von #° 
nicht den ,,Phasenraumfaktor“ (4-+@/M)+, wohl aber der von #7. 


4. Das Resonanzmodell von BRUECKNER und WATSON *° 
Die drei Parameter einer Breit-Wigner-Formel?7: 78 


ry : BNE CE GE oeke: ; 
8 33 = -2(Wp — y) ’ re t+ (qa? ”? ay 
* Wir benutzen die Bezeichnungen dieser Autoren)’. 

xx Die von der e--p-Streuung her bekannten Formfaktoren fiir das magnetische 
Moment des Nukleons hangen vom Quadrat des Vierervektors k ab, spielen also 
bei der Photoerzeugung keine Rolle sondern nur bei den virtuellen Photonen der 
Elektropionerzeugung (e + p—-e + N-+2)). 

25 Vgl. hierzu Cuiu, H. Y., u. E. L. Lomon: Ann. of Phys. 6, 50 (1959) und 
H. Y. Curu: Phys. Rev. 111, 1170 (1958). 

26 Gert-MANN, M., u. K. M. Watson?9, 

27 Fesupacu, H., D. C. PEASLEE u. V. F. WEISSKOPF: Phys. Rev. 71, 145 (1947). 

28 TEICHMANN, T., u. E. P. WIGNER: Phys. Rev. 87, 123 (1952). 
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werden aus den Daten der a-N-Streuung bestimmt und in die Formel 
fiir die Photoreaktion y+p—>p+ 2° eingesetzt 


Pleo) pe eae 


OFC ue 


Wenn man (ohne zwingenden Grund) fiir a in I, denselben Wert wie | 
in I” verwendet, bleibt nur ein freier Parameter /,, der mit dem Wert | 
0,1 MeV zu einer Anpassung innerhalb der Fehlergrenzen der seinerzeit i 
bekannten Messungen fiihrte *. 


Die Methode wurde von Sacus”? kritisiert, weil die tibliche Herleitung |} 


der Breit-Wigner-Formel nicht mit einem Kanalradius vertraglich ist, } 
der unterhalb der fiir die Lokalisierbarkeit maBgebenden Compton- | 


Wellenlange des Pions liegt. Es stellte sich auch heraus, daB die experi- fj 


mentellen Werte fiir %3 in dem interessierenden Bereich nicht mit hin- | : 
reichender Genauigkeit durch eine dreiparametrige Formel (4.1) be- 
schrieben werden kénnen. | 

Nun ist aber die Verwendung der Breit-Wigner-Formel in diesem |f 
Modell nicht der wesentliche Punkt sondern nur eine unter vielen 


Méglichkeiten zur Beschreibung der Resonanz. Entscheidend ist die \\| 


Annahme, daB Streuung und Photoreaktion in folgendem Sinne zu- 
sammengehoren. Es soll eine Resonanz vorliegen, d.h. beide Prozesse 
sollen tiber einen angeregten Zustand des Nukleons (Isobar J) verlaufen. 
Die Eigenschaften der Resonanz werden aus der Streuung entnommen 
(a*+p>J**>2°+#) und kénnen wegen der Ladungsunabhangigkeit 
auf die Photoreaktion tibertragen werden (y+p—J*=>p+2°). AuBer- 
dem ist noch eine Annahme iiber die Photoanregung des Protons zum 
Isobar notig, die in (4.2) durch die Wahl von J’, gemacht worden ist. 


Von einem verbesserten Brueckner-Watsonschen Modell ist zu ver- 
langen, daB die Wirkungsquerschnitte fiir a-N-Streuung und Photo- 
erzeugung von 2° im wesentlichen mit den Resonanzbeitragen der 
Dispersionsmethode tibereinstimmen, also unter anderem mit (2.13). 
Ferner mu8 es méglich sein, in guter Naherung fiir «3,(£) den experi- 
mentell bestimmten Verlauf einzusetzen. 


Das in letzter Zeit mehrfach diskutierte Lee-Modell mit instabilem 
V-Teilchen* ist vielleicht ein geeigneter Ausgangspunkt. V entspricht 
dem Isobar, N dem physikalischen Nukleon, @ dem Pion. Die 


* Eine neue Bestimmung der Parameter durch ANDERSON ergab fiir die Reso- 
nanzenergie Wy= 1,94, den Kanalradius a=0,88 und fiir die reduzierte Breite 
3} = 0,35. Proc. Rochester Conf. 1956, 1—20. : 

29 SACHS, R. G.: Phys. Rev. 102, 867 (1956). 

30 GLasER, V., u. G. KALLEN: Nuclear Phys. 2, 706 (1956/57). U. HaBEr- 


SCHAIM u. W. THIRRING haben das Lee-Modell in anderer Weise benutzt [Nuovo 
Cim. 2, 100 (1955)]. 
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Erweiterung auf die Photoreaktion (0, +N<<V<0,-+N) bietet keine 
prinzipiellen Schwierigkeiten*!. Zur Anpassung an o33(E£) kénnte die 
Abschneidefunktion dienen. 


5. Die Theorie von ENOCH, SACHS und WALI 


SACHS hat ein Resonanzmodell des Pion-Nukleon-Systems_ ent- 
wickelt, bei dem das Nukleon nur Ladungs- und Spinfreiheitsgrade hat, 
spezielle Annahmen iiber die Wechselwirkung aber zundchst nicht 
gemacht werden*. Der Hamilton-Operator wird so zerlegt, daB ein 
Teil diskrete Eigenwerte mit lokalisierten Eigenzustanden besitzt, die 
dem physikalischen Nuklieon, dem Isobar und den héheren angeregten 
Zustanden entsprechen. Der Rest beschreibt modifizierte freie Pionen 
und die unter anderem zum Zerfall der angeregten Zustande fiihrende 
Wechselwirkung. Die experimentellen Ergebnisse der Pion-Nukleon- 
Streuung lassen erwarten, daB in dem hier interessierenden Energie- 
bereich die Beschrankung auf den ersten angeregten Zustand eine gute 
Naherung ist. Ein wesentlicher Zug der Theorie liegt darin, daB bereits 
die ,,freien‘* Pionen eine Streuphase 7, haben. Die Resonanz wird durch 
eine Phase 033; charakterisiert und fiir das aus der Phasenanalyse der 
Streuexperimente folgende a, gilt 


O33 = O33 + - (5.1) 


Die Theorie der Photoerzeugung von ENocH, Sacus und Wat?” 
(als ESW zitiert) kniipft an das soeben geschilderte Resonanzmodell an. 
Die Voraussage fiir den Wirkungsquerschnitt der 7°-Erzeugung bei 90° 


Wq 


I aot . 
——, $in? 035 (52) 
Ae ma (1 ay g@ 

- a ' M 


enthalt noch einen reellen Parameter -@, der durch Anpassung bestimmt 
werden mu. Da es sich um ein statisches Modell handelt, haben ESW 
eine kinematische Riicksto8korrektur angeftigt, die der Abanderung des 
Phasenraumvolumens durch den endlichen Wert von M entspricht. 
k, q, w, sind wie in § 2 definiert. 


o (90°) = 807 e? 


Zunichst wurde versuchsweise 33 = 033 gesetzt und -@ durch An- 
passung an der linken Flanke bestimmt. An der rechten Flanke zeigte 
sich eine erhebliche Diskrepanz (ESW, Fig. 3). Sie wurde von ESW 
als Hinweis auf a 3=£ 03, aufgefaBt und zur Bestimmung von 7, benutzt. 


31 Bei seinen Untersuchungen tiber den Teilchenzerfall hat LEvy auch ein 
, doppeltes Lee-Modell” dieses Typs behandelt [Nouvo Cim. 13, 115 (1959)]. 
32 Sacus, R. G.: Phys. Rev. 95, 1065 (1954). 
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Mit einer Formel des Breit-Wigner-Typs fiir 633 


3 2 | 
te. Je = ee 5.3) | 
5 O33 ea Og E33 — Wg at Q ( 
und | 
3 | 
ea Ee (5.4) 


konnten die vier Parameter so angepaBt werden, da8 Ubereinstimmung 
innerhalb der Fehlergrenzen bestand. Die Korrektur 7, erscheint hier | 
als Beriicksichtigung der Einfliisse hdherer Resonanzen im Bereich der 
ersten Resonanz. 

Ein Vergleich dieser Ergebnisse mit unserer Diskussion in § 2 fiihrt 
zu folgenden Bemerkungen: 

a) Der die Energieabhangigkeit wesentlich bestimmende Phasen- 
raumfaktor (1+/M)4(1+@,/M)7? tritt nach CGLN mcht auf. 

b) ESW finden gegeniiber Watson? als zusatzliche Energieabhangig- 
keit von A einen Faktor w, (~ & bis auf RiickstoBkorrekturen), der beim 
Vergleich mit dem Experiment eine Rolle spielt. Nach CGLN ist auch | 
dieser Faktor nicht vorhanden. 

c) Die in Fig. 3 bei ESW auftretende Diskrepanz hangt mit der Art 
der Anpassung zusammen. Aus den in § 2 angegebenen Griinden ist 
es am besten, im Bereich des Maximums anzupassen. 

Die gute Ubereinstimmung in Fig. 3 zeigt, daB kein AnlaB besteht, 
3322033 anzunehmen. 7,—0 ist insofern plausibel, als die nachste 
Resonanz, die einen Beitrag geben kénnte, von der ersten weit entfernt 
ist. Der Wirkungsquerschnitt der 2*-p-Streuung hat erst bei 1,4 GeV 
wieder ein Maximum. 

In Fig. 3 haben wir mit den gestrichelten Kurven die Naherung 
eingezeichnet, die von Resonanzmodellen erreicht werden kann. Die 
Methode von SaAcus ist insofern von groBem Interesse, als sie vielleicht 
die Méglichkeit bietet, mit dieser Giite auch die Resonanzen bei héheren 
Energien wiederzugeben**. Dazu mu8 das Nukleon aber sicherlich 
besser behandelt werden als in der statischen Naherung. 


6. Die Theorie von FELD 


In seiner phanomenologischen Theorie der Photoerzeugung hat sich 
FEeLp® das Ziel gesetzt, an einem einfachen Modell des Pion-Nukleon- 
Systems*4 die Ergebnisse der komplizierten feldtheoretischen Behand- 
lung verstandlich darzustellen. Dabei bezieht er sich im wesentlichen 


33 Wir méchten auch auf die von H. JAHN entwickelte Methode zur Behandlung 
der starken Kopplung hinweisen. Diss. Géttingen 1958. Z. Physik (im Druck). — 
Fortschr. Physik (im Druck). 

4 FEevLp, 8B. T.; Ann, of Phys. 1,58) (1957), 
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auf die statische Theorie von CHEW und Low!5. Wir haben seine Resul- 
tate fiir die z°-Erzeugung mit der relativistischen Theorie von CGLN 
verglichen und sind dabei auf Diskrepanzen gestoBen, die im folgenden 
diskutiert werden sollen. 

Zunachst geben wir FELDs Ergebnis fiir den Wirkungsquerschnitt 
der Photoerzeugung von 2° an [FELDs Formel (61)] und lassen der 
Einfachheit halber den Quadrupolanteil zunachst weg (@=0) 


do _ 4,249 {pe 3p male 6? (4 — B?) sin? @ 
YL I RNG | ae ih es ro lige te Ss ae Et 
dQ a ie | Sete ae 0) + ¢| ¢ A ESI isha 
+ RB(C, cos agg +€;Sin a5) sin?O — (6.1) 
2 ets 2 sin? @ 
— 2 (C, cos a3 + C,Sin as) (1 — Wi peney) cos OF. 
Dabei ist 6 die Geschwindigkeit des Pions, €=¢,+-7£, 
ie es de PEE eae C= 0105, de? gi oh 
oa i cag ae 


Der zu Rk? proportionale Term beschreibt den Resonanzbeitrag und 
stimmt genau mit 433+ C33cos?@ (2.13) iiberein, wenn wir, wie es auch 
FELD tut, das energieabhangige ,,dynamische Moment“ mi, durch 2y, 
ersetzen. Die iibrigen Terme haben zunachst keine Ahnlichkeit mit 
denen in (2.11). Da sie alle von ¢ abhangen, miissen wir die Berechnung 
dieser Koeffizienten naher betrachten. 

FELD geht davon aus, daB die Amplituden der zu den genannten 
Teilchen fiihrenden Photoreaktion an der Schwelle in folgendem Ver- 


haltnis stehen 


/ 1 


Zaps pS ick 
Fy noi Fry nt? Fy sp Fae = (1+ Fe) iA: 0. (6.3) 


y2M 
Fiir die 1., 2. und 4. Amplitude folgt dies anschaulich aus den Dipol- 
momenten im Endzustand®**: *6 und auch theoretisch aus der Bornschen 
Naherung fiir die PS-PS-Theorie des Nay-Systems*’. Da nur drei 
Amplituden unabhangig sind, kann F, ,. aus den andern berechnet werden. 

Fir die von CGLN benutzten Amplituden erhalt man aus (6.3) an 
der Schwelle 


DG) pa AC) a 1 a ‘ 
FP en = aM 1 (G€) (6.4) 
wahrend diese Autoren 
Ge\+) Ti) 3 ZO) 8p 4 En | O€ : 
FY =NO(o8), F a Te) (6.5) 


35 BERNARDINI, G.: Nuovo Cim. Suppl. 2, 104 (1955). 
36 Watson, K. M.: Phys. Rev. 95, 228 (1954) ,,Modell I". 
3? MaRSHAK, R.-E.: Meson Physics. New York 1952. 
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angeben. Da sie die RiickstoBkorrekturen aber aus der Bornschen 
Naherung entnehmen, fiir die (6.3) zutrifft, wollen wir (6.5) so umschrei- 
ben, daB die von der Dispersionsmethode stammenden Korrekturen fiir 
sich stehen. Dazu behalten wir in CGLN (14.1) und (14.3) das anomale 
Moment bei und zerlegen N“ in —-1/2 M+ VW 


gl+) 1 y4)\ 5 G0) — 1 _ £6 18" \ (68). (6.6 
Foca he iT all AEP) A | 2M 2M ie Neatly) 
Fe_ps Annahme entspricht also der Vernachlassigung des kleinen Terms 
mit g, +g,—=—0,12 und des nicht naher bekannten Oy, 

Wenn wir von der Schwelle zu héheren Energien iibergehen, zeigt 
sich ein weiterer Unterschied zwischen FELD und CGLN. 


Bei CGLN erscheint ein RiickstoBterm 7(0q) (q&)/a@ der eine zu 
(6.4) hinzukommende energieabhangige s-Welle und eine d-Welle enthalt. 
Er kann als Korrektur zur statischen Theorie gewonnen werden, wenn 
man die Photoerzeugung durch den Strom des nichtrelativistischen 
Protons abschatzt. Der Beitrag des Dirac-Moments des Protons zur 
M 1-Welle wird mit dem des anomalen Moments vereinigt: CGLN 
(12.3), (12.4). SchlieBlich treten von der w*-Erzeugung mit nachfolgen- 
dem Ladungsaustausch s- und p-Wellen auf, die zu Fy, bzw. Fy, Fo pro- 
portional sind. 

FELD berechnet zunachst die Amplitude ¢, fiir die 2°-Erzeugung an 
der Schwelle aus (6.3) und dann mit der Unitaritatsbedingung die als 
m*-Erzeugung mit nachfolgendem Ladungsaustausch zu interpretierende 
s-Amplitude ¢ = (a, — a) \2/3. SchlieBlich wird €,+7¢,; mit der Winkel- 
abhangigkeit der Bornschen Naherung multipliziert. Dieser letzte 
Schritt entspricht nicht der phanomenologischen Theorie Warsons38 
und ist neben der Vernachlassigung der kleinen #-Phasen bei FELD im 
wesentlichen der Grund fiir die Unterschiede zwischen seinen Voraus- 
sagen und den unseren. 


FELD hat noch den Einflu8 der Quadrupolanregung des Isobars 
abgeschatzt. In der statischen Theorie und nach der Dispersions- 
methode bis zur Ordnung 1/M ist dieser Effekt in der zu « proportionalen 
Amplitude nicht vorhanden. Die zu e proportionale Amplitude hat fiir 
pa einen (E 2, $ 3)-Anteil, der im allgemeinen einen groBen Beitrag 
liefert. Uber die Wechselwirkung im Endzustand fiihrt er zu einer 
kleinen z°-Amplitude, die zu f proportional ist und als indirekte 
F 2-Anregung des Isobars bezeichnet werden kann. 


Wenn wir aus S_, fiir diesen Effekt FeLps Parameter 9 berechnen, 
ergibt sich 9=7- 2ef?Fjq3/u,, wahrend FELD an seinem Modell O= 010754 


38 Vgl. GeLu-Mann, M., u. K. M. Watson, 1.c.1°, Diese Autoren bezeichnen 
¢,+7¢; mit £9. 
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gefunden hat. An der linken Flanke der Resonanz stimmen die Betrage 
der GréBenordnung nach iiberein, aber Energieabhangigkeit und Inter- 
ferenzeigenschaften sind verschieden. 

Nach dem Modell von FErp ist das physikalische Nukleon als ge- 
bundener Zustand eines nackten Nukleons und eines Pions aufzufassen. 
Neben dem Grundzustand gibt es einen instabilen angeregten Zustand, 
der dem Isobar entspricht. 

Ein wellenmechanisches Resonanzmodell, bei dem die Wechsel- 
wirkung zwischen dem fhysikalischen Nukleon und einem Pion durch 
ein Potential beschrieben wird, das einen quasistationairen Zustand hat 
(wie in GAmMows Theorie des «-Zerfalls), wiirde der Chew-Low-Theorie 
besser entsprechen. Allerdings kann man dann die Anregung des 
Nukleons zum Isobar nicht mehr wie einen atomaren Ubergang behan- 
deln. Die Forderung, daB die Resonanz durch eine effective-range-Formel 
beschrieben werden soll, laBt sich durch eines der von BARGMANN29 
angegebenen langreichweitigen * Potentiale erfiillen. Wie bereits erwahnt, 
ist die effective-range-Formel fiir quantitative Aussagen iiber die Reso- 
nanz aber nicht geeignet, weil sie nicht an den experimentellen Verlauf 
angepaBt werden kann. 


7. Diskussion und Zusammenfassung der Ergebnisse 


1. Wir haben den Wirkungsquerschnitt fiir die Photoerzeugung von 
m® nach der Dispersionsmethode von CHEW, GOLDBERGER, Low und 
NaAmBu berechnet. Der Unterschied zu friiheren Auswertungen legt 
darin, da8 wir fiir alle Streuphasen die aus der Phasenanalyse folgenden 
Werte zugrunde gelegt und alle im Rahmen der Naherung von CGLN 
auftretenden Terme beriicksichtigt haben. Mit /?=0,080 ist fiir den 
Koeffizienten A der Winkelverteilung o(0)=A-+ BcosO+Ccos?@ im 
gesamten gegenwartig priifbaren Bereich (240—450 MeV) die Uberein- 
stimmung gut und eine systematische Abweichung nicht erkennbar. 
Oberhalb von 450 MeV sind einige der kleinen Phasen nicht bekannt, 
der Resonanzterm kann aber noch bis 670 MeV mit dem Photoquer- 
schnitt verglichen werden, falls die Analyse mit reellen Phasen dort 
noch brauchbar ist. Bei 540 MeV stimmen beide innerhalb der Fehler- 
grenzen iiberein, dann bleibt der Photoquerschnitt konstant und steigt 
sogar wieder etwas an (2. Resonanz), wahrend A** weiter abfallt. 


* Wenn man eine Resonanz durch ein Potentialmodell beschreiben will und 
hinzunimmt, daB kein gebundener Zustand existiert und die Phase mit wachsender 
Energie von 0 nach z geht, folgt aus dem Levinson-Theorem, da das Potential 
langreichweitig sein mu8. Allerdings kann man den Anstieg von a3, wegen der 
inelastischen Prozesse nur bis 150 oder 160° verfolgen, dann ist es auch nicht 
mehr naherungsweise reell. 

39 BARGMANN, V.: Rev. Mod. Phys. 21, 488 (1949). W. HitzERoTH hat diesen 
Fall naher diskutiert. 
Z. Physik. Bd. 157 4 


50 G. HOHLER und A. MULLENSIEFEN: 


B und C stimmen von 320 MeV an mit der Voraussage iiberein, an 
der linken Flanke der Resonanz sind Abweichungen vorhanden, es ware 


aber verfriiht, hieraus Schliisse zu ziehen. Als EinfluB der 2. Resonanz |} 


auf B ist ein negativer Beitrag zu erwarten, der bei den héchsten Ener- | 


gien in Fig. 6 einer Korrektur in der richtigen Richtung entspraéche*. |). 


2. Eine Berechnung der Kopplungskonstanten /? durch Anpassung | 
von A an die Photodaten im Bereich von 260—370 MeV fiithrt auf den ff 


Mittelwert 0,082, wenn man die Caltech-Eichung fiir die Intensitat des | | 


y-Strahls zugrunde legt und einen nicht naher bekannten s-Wellen- fj 
beitrag vernachlassigt. Dieser Wert paBt gut zu dem /? aus der a-N- ff 


Streuung (0,08) und dem (meist in der Illinois-Eichung angegebenen) fj 


7? aus der a*-Erzeugung. 

3. Die gréBte theoretische Unsicherheit der Voraussage liegt in dem | | 
Term N der (E 1, S;)-Amplitude, fiir den eine gute Abschatzung nicht } 
bekannt ist. Ferner ist zu beachten, daB CGLN nur an die Anwendung 
bis zum Maximum der Resonanz dachten, wahrend wir die Formeln 
bis zu viel hdheren Energien benutzt haben. Es miiBte daher neu gepriift 
werden, ob das Abbrechen der Entwicklung nach 1/M merkliche Fehler 
bringt. An einer Stelle kann man die exakte M-Abhangigkeit leicht 
berticksichtigen: in der Bornschen Naherung, aus der CGLN die Riick- 
stoBeffekte berechnet haben. Die Korrektur hat ahnlich wie der ent- 
sprechende Effekt bei FELD eine komplizierte Winkelabhangigkeit. Ein 
Teil 1aBt sich vielleicht als energieabhangiger Zusatz zum magnetischen 
Moment interpretieren. Wir werden darauf an anderer Stelle zuriick- 
kommen. 

Einige Autoren haben die Amplitude ¥ [CGLN (22.7)] mit dem 
Faktor (1+@/M)7? multipliziert. Das hat zur Folge, daB die Voraus- 
sage fiir 4d‘ und 6 dem Betrage nach kleiner wird. 

Eine weitere Unsicherheit besteht bei der a*-Erzeugung mit nach- 
folgendem Ladungsaustausch. CGLN haben jeweils nur den nicht mit 
hs, interferierenden 0-Funktionsanteil berticksichtigt [CGLN (16.9) usw. J, 
es kénnte sein, da die mit 43, interferierenden Hauptwertanteile nicht 
iiberall vernachlassigbar sind. 

SchlieBlich ist zu erwarten, daB die ladungsabhangigen Effekte von 
gleicher GréBenordnung wie einige der hier behandelten Korrekturen 
sind. 

4. Die folgenden experimentellen Daten waren von Interesse fiir eine 
weitere Priifung der Theorie: 

a) C/A und B von der Schwelle bis 300 MeV. C/A hangt in diesem 
Gebiet wesentlich von den kleinen Phasen ab und 4ndert sich stark. 


40 PEIERLS, R. F.: Phys. Rev. Lett. 1, 174 (1958). Nach den Phasenanalysen 
nimmt «3; bei hohen Energien nur noch langsam zu, wahrend die Phase der 
2. Resonanz wahrscheinlich steiler ansteigt. 


Berechnung der Photoerzeugung von 7° aus Streudaten 51 


Aus 6 konnte man den unbekannten Term N“) berechnen. Zumindest 
die Methoden von KogEsTER und MILLs sind in diesem Energiebereich 
anwendbar. 


b) ¢ (150°) als Funktion der Energie. Wahrend bei dem relativ gut 
gemessenen o(90°) der Resonanzbeitrag dominiert, zeigen Messungen 
bei kleinen und bei groBen Winkeln, z. B. bei 150°, deutlich den EinfluB8B 
der kleinen Phasen und der RiickstoBeffekte. Nach Fig. 8 besteht kein 
AnlaB anzunehmen, daB auch bei z® Abweichungen von den Voraus- 
sagen vorhanden sind, wie sie bei z* von verschiedenen Autoren #!: #2 
gefunden wurden, aber eine genauere Priifung ware doch von Interesse. 


Moglicherweise hangen die Abweichungen bei ~* damit zusammen, 
daB nicht die experimentellen Streuphasen benutzt wurden sondern 
Werte aus der effective-range-Naherung und z. T. willkiirliche Annahmen 
liber die kleinen Phasen*. 


In dem Bereich von 320—360 MeV gibt es bisher keine Messungen 
der Photoerzeugung von 2°. 


5. Da der Resonanzanteil der Voraussage in einem weiten Energie- 
bereich um 330 MeV stark dominiert, kann man das Nay-System 
naherungsweise durch ein Resonanzmodell beschreiben. In den §§ 4—6 
haben wir gezeigt, daB die Modelle von BRUECKNER-WaTSON, SACHS 
et al. und FELD mit dem Resonanzanteil der Dispersionsmethode nicht 
iibereinstimmen und diskutieren die Abweichungen. 


Wir danken Herrn Professor Bopp fiir sein Interesse an der Arbeit, Herrn 
Dr. F. PENZLIN fiir zahlreiche Diskussionen und Herrn K. Dierz fiir seine Hilfe 
bei den Rechnungen. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sind wir fiir eine 
finanzielle Unterstiitzung zu Dank verpflichtet. 


Anhang 


1. Stveuphasen 


Fiir die Voraussagen wurden die folgenden Phasenanalysen benutzt. Die 
Energie wird in Tz; 4p angegeben (Ly, 4p = Trrap + 145 MeV). 


A 150, 170 Mev. ASHKIN, BLASER, FEINER, STERN: Phys. Rev. 101, 1149 (1956). 
220 Mev. ASHKIN, BLASER, FEINER, STERN: Phys. Rev. 105, 724 (1957). 

B 41,5 Mev. Barnes, Rose, GIACOMELLI, RING, MiyaKeE: Proc. CERN Conf. 1958, 
Si. 3O: 

C 150, 170, 220, 307 Mev. Cutu u. Lomon: Ann. of Phys. 6, 50 (1959). 

D 300 Mev. DuLKova, SOKOLOVA u. SHAFRANOVA: Soviet Phys. Dokl. 1, 739 (1956). 

E 98 Mev. Epwarps, FRANK u. Hott: Proc. CERN Conf. 1958, S. 40. 

F 120, 135 Mev. ANDERSON, FERMI, MarTIN, NaGLe: Phys. Rev. 91, 155 (1953). 


* Siehe Anmerkung am Schlu®B der Arbeit. 
41 URETZKY, J. L., R.W. KENNEY, E.A. Knapp u. V. PEREZ-MENDEz!", 
42 Lazarus, A. J., W.K.H. Panorsky u. F.R.TANGHERLINI: Phys. Rev. 113, 
1330 (1959). 
4* 
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M 61,5 Mev. Fermt, Merroporis u. ALEI: Phys. Rev. 95, 1581 (1954). 

N 189 Mev. ANDERSON, DavipoNn, GLICKSMAN u. Kruse: Phys. Rev. 100, 279 
(1955). 

P Streulangen nach Purpi, Proc. CERN Conf. 1958, SO: 

S 65 Mev. SacHs, BoDANSKY u. STEINBERGER: Phys. Rev. 93, 1367 (1954). 


2. Wirkungsquerschnitt fiir 2°-Erzeugung 

G GOoOLDSCHMIDT-CLERMONT, OSBORNE u. Scott: Phys. Rev. 97, 188 (1955) 
(220—320 Mev, 45—150°). Von 270 Mev an liegen die Daten fiir 0 (90°) merklich 
tiefer als die anderer Autoren. Wahrscheinlich hangt dies mit den Schwierig- 
keiten der y-Intensitatsbestimmung im obersten Bereich des Bremsstrahl- 
spektrums zusammen. Die Messungen bei 320 Mev haben wir weggelassen. 
B und C sind ungenau, weil der Winkelbereich nicht groB genug ist. 

W WaLkKER, OAKLEY u. TOLLESTRUP: Phys. Rev. 97, 1279 (1955) (300—450 Mev, 
70—150°). Wir benutzen nur o(90°) und o(150°), B und C sind wegen des 
kleinen Winkelbereichs zu unsicher. 

O OaKLEy u. WALKER: Phys. Rev. 97, 1283 (1955) (260—450 Mev, 70—153°). 
Wir benutzen nur (90°) und a (150°), dagegen nicht A, B, C, weil diese GréBen 
von McDona cp et al. genauer bestimmt worden sind. 

M McDonatp, PETERSON, Corson: Phys. Rev. 107, 577 (1957) (260—450 Mev, 
30—90°). Diese Messungen erganzen die von OAKLEY und WALKER fiir kleinere 
Winkel und geben eine wesentliche Verbesserung der A, B, C-Werte. 

J  Joun u. Stoppinit: Nuovo Cim. 6, 1207 (1957) (235—272 Mev, 90°). In dieser 
Arbeit werden auch Messungen von YAMAGATA mitgeteilt. 

S SmyTHE, WorRLock, TOLLESTRUP: Phys. Rev. 109, 518 (1958) (300—460 Mev, 
70—110°). o@(90°) wurde aus Fig. 4 entnommen. B und C haben wir nicht 
benutzt, weil der gemessene Winkelbereich zu klein ist. 

D vr Wire, JACKSON u. LITTAUER: Phys. Rev. 110, 1208 (1958) (320—950 Mev, 
Gee Oe, ser). 

V VetTTE: Phys. Rev. 111, 622 (1958) (500—950 Mev, 30—150°). 


3. Messung der y-Intensitat 


Bei den Untersuchungen am Caltech* (W, O, M, S, V, s. Anhang 2) wurde die 
y-Intensitat mit einer Ionisationskammer vom Cornell-Typ gemessen. Die Um- 
rechnung von der gesammelten Ionenladung auf die y-Energie erfolgte mit dem 
Mittelwert zweier absoluter Eichungen bei 500 Mev Bremsstrahlung (Q = 4,44 - 1018 
Mev/Coulomb). Als Fehler wurden 7% angegeben. Eine neuere Eichung mit 
einem Quantameter nach R. R. Wiison fiihrte praktisch auf denselben Wert 
(bei V zitiert). 

Die Eichungen am Betatron in Illinois (J) und am Synchrotron in CoRNELL 
stimmen untereinander auf 29% iiberein, geben aber um 7% kleinere Werte als die 
Caltech-Eichung. Am MIT (G) wurde die Cornell-Eichung benutzt. 

Wir haben G und J um 7% vermindert und damit alles auf die Caltech-Eichung 
bezogen. Bei den neuen Messungen in CoRNELL (D) wurde ein Wilsonsches Quanta- 
meter benutzt. 


Anmerkung bei dey Korrektur. 1. Fig. 6 ist noch durch einen Beitrag B®) zu 
erganzen, der vom ersten Term in G, und vom letzten in G, (2.2) herriihrt. Er steigt 
etwa linear an und erreicht bei 450 MeV den Wert —1,0 ub. Die Voraussagen fiir 
By und By fallen dann bei 365 und bei 452 MeV praktisch zusammen. — Auf der 


48 WALKER, R.L., J.G. TEASDALE, V.Z. PETERSON u. J.I. VETTE: Phys. Rev. 
99, 210 (1955). 
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Tagung in Kiew wurden neue Messungen im Bereich 160 bis 220 MeV mitgeteilt 
(GOLDANSKY et al.). Sie stimmen gut mit der Voraussage fiir N“+)=0 in Fig. 6 
uberein, so daB der Vergleich mit den Experimenten nunmehr klar gegen die Rela- 
tion (6.3) spricht. (Siehe auch Fig. 7 und 8). 

2. Die von friiheren Resultaten (KoEsSTER u. MILLs, 1. c.?8) deutlich abweichen- 
den Ergebnissen von GOLDANSKY et al. haben dem Betrage nach wesentlich gréBere 
C/A-Werte als es unserer Voraussage entspricht. Bei 260 MeV ergab eine neue 
Messung von BERKELMAN, CoRSON und WAGGONER ebenfalls einen dem Betrage 
nach wesentlich gréBeren C-Wert. Beides spricht zunachst noch nicht gegen die 
Formeln von CGLN sondern nur gegen unsere Wahl der kleinen Phasen, von denen 
das Ergebnis in diesem Energiebereich empfindlich abhangt. 


3. Eime Voraussage der a*-Erzeugung ergibt in einigen Energie- und Winkel- 
bereichen gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten, in anderen, bei 
denen es wesentlich auf die klemen Phasen ankommt, treten zum Teil groBe Ab- 
weichungen auf. Wir priifen gegenwartig, ob es mit den Streudaten vertragliche 
Annahmen iiber die kleinen Phasen gibt, die alle Abweichungen bei der z°- und 
a*-Erzeugung beseitigen. (Dietz und H6uLeER, Z. Naturforsch., im Druck sowie 
unver6ffentlichte Rechnungen). 


Wir danken Herrn Professor BERNARDINI und Herrn Dr. BERKELMAN fiir die 
Mitteilung der neuen Messungen. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Die Kleinwinkelstreuung bei Stéfen 
zwischen neutralen Atomen 


Von 
HANS PAULY 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 9. Juli 1959) 


For the scattering of atomic alkali beams by mercury atoms the angular distribu- 
tion of the scattered intensity at small angles has been investigated. The results 
confirm earlier theoretical estimations, by which the total collision cross-section 
and the differential cross-section at small angles for the colliding particles used 
in these experiments should be almost entirely determined by the van der Waals 
forces. 

The measured angular distribution can be calculated down to angles of a few 
minutes of arc by means of classical mechanics. For deviations at smaller angles 
a quantum mechanical approximation can be given. 

Moreover the results allow the determination of the total collision cross-section 
as a function of the angular resolution of the apparatus. Hereby information can 
be obtained about the critical angle, smaller which the angular resolution in an 


atomic beam experiment has to be in order to measure the right value of the total 
cross-section. 


I. Einleitung 


Bekanntlich spielt bei Streuversuchen an Molekularstrahlen die 
Kleinwinkelstreuung eine besondere Rolle. Wahrend fiir gr6Bere Ablenk- 
winkel die Streuung naherungsweise mit Hilfe der klassischen Mechanik 
beschrieben werden kann, ergeben sich auf Grund der Wellenmechanik 
bei klemen Winkeln Abweichungen hiervon. Insbesondere bei Anwesen- 
heit von weitreichenden Kraften zwischen den StoBpartnern, wo nach 
der klassischen Mechanik der differentielle Streuquerschnitt mit kleiner 
werdendem Ablenkwinkel divergiert, ergibt sich quantenmechanisch 
auch bei beliebig kleinen Winkeln eine endliche Streuintensitat; hierzu 
miissen die Krafte nur starker als mit 41/7? fiir groBe Teilchenabstande 7 
verschwinden!:?, Entsprechendes gilt fiir den totalen Streuquerschnitt. 
Er geht klassisch bei Anwesenheit von weitreichenden Kraften gegen 
unendlich, wenn immer kleinere Ablenkwinkel erfaBt werden. Da jede 
Apparatur eine endliche Winkelauflésung besitzt, ware der gemessene 


1 Massey, H.S.W., u. C.B.O. Mour: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 141, 434 
(1933). 
2 Massey, H.S.W., u. C.B.O. Monr: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 144, 188 
(1934). 
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Streuquerschnitt lediglich eine Funktion dieser Winkelauflésung. 
Quantenmechanisch besitzt der totale Streuquerschnitt einen definierten, 
endlichen Wert, der gemessen wird, wenn die Winkelauflésung der 
MeBvorrichtung einen bestimmten Grenzwinkel weit unterschreitet *. 
Exakte Berechnungen unter Beriicksichtigung der zwischenatomaren 
Krafte, die einen Vergleich mit Streuexperimenten gestatten, sind bisher 
nur mit Hilfe der klassischen Mechanik durchgefiihrt worden®. Daher 
gibt es fiir den erwahnten Grenz- 
winkel nur Abschatzungen, die an °K 
Hand von einfachen Modellen oder — ggg 
durch Naherungsmethoden gewon- 
nen werden?. Das gleiche gilt fiir 
die Abgrenzung des Giiltigkeitsbe- 
reiches der klassischen Mechanik als 
Naherung fiir den Streuvorgang. 200\— 


| Potentialfunktion 
He-He 


Von Massey und Mour!:? sind zwei 
Modelle fiir die Molekuiarstrahlstreuung 
behandelt worden: Das Modell starrer, 
elastischer Kugeln und ein Potential der 
Form 


Energle V(r) 


Vir) ~ — Cr’, ne 


das im folgenden wegen seiner Anwendung 
im Fall der van der Waals-Anziehung 
(s = 6) als van der Waals-Modell bezeichnet 
werden soll. Das erste Modell beriicksich- 
tigt nur AbstoBungskrafte (in idealisierter 0 FOGMT 0 705 errs 
Form), das zweite nur Anziehungskrafte. Fig. 4. Potentialfunktion V(r) fiir He—He (nach 


Beide sind daher in Wirklichkeit nicht HrrscHFELDER, Curtiss and Birp5). Der einge- 
vorkommende Grenzfille. zeichnete Pfeil gibt die Energie der StoBpartner 
- . in einem Streuversuch mit Molekularstrahlen 
Fur den Fall, dali bei vorgegebener thermischer Energie an. In diesem Fall ist der 


Energie der StoSpartner die AbstoBungs- Potentialverlauf der starren Kugel (gestrichelt) 
krafte den Streuvorgang wesentlich star- eine gute Naherung 
ker beeinflussen als die Anziehungskrafte, 
liefert das Modell starrer Kugeln eine brauchbare Naherung fiir den Streuquer- 
schnitt. Dies veranschaulicht Fig. 1, wo die Potentialfunktion V(r) fiir He—He 
und die thermische Energie der StoBpartner aufgezeichnet sind. 

Uberwiegt statt dessen der EinfluB der Anziehungskrafte, so laBt sich der 
Streuquerschnitt mit Hilfe des zweiten Modells berechnen. (Vgl. hierzu Fig. 2, 


* Exakt ist der gemessene Streuquerschnitt stets von der Winkelauflésung 
der Apparatur abhangig. Jedoch kann der hierdurch bedingte Fehler durch 
geeignete Wahl der Winkelauflésung beliebig klein gemacht werden, wenn der 
differentielle Streuquerschnitt fiir kleine Winkel endlich bleibt. Vgl. hierzu auch 
Abschnitt IV. 

3 Mason, E.A.: J. Chem. Phys. 26, 667 (1957). 

4 Pauty, H.: Z. angew. Phys. 9, 600 (1957). 

5 HIRSCHFELDER, J.O., C.F. Curtiss u. R.B. Birp: Molecular Theory of Gases 
and Liquids. New York: John Wiley & Sons 1954. 
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wo die Potentialfunktion fiir Hg—Hg aufgetragen und die bei einem Molekular- | 
strahlexperiment vorhandene Energie der StoBpartner eingezeichnet ist.) 

Die erwahnten Fragen kénnen durch die Untersuchung der Klein- 
winkelstreuung experimentell gepriift werden. Man erhalt damit Aus- | 
sagen tiber die Brauchbarkeit der zur einfacheren Berechnung des StoB- 
vorganges verwendeten Mo- 


7004 Ne delle und Naherungen. 

at ade Fiir die vorliegenden Un- 

500+ tersuchungen wurden als StoB- 
partner Na—Hg und K—Hg 

B00} verwendet. Fir die Alkalien 


steht im Langmuir-Taylor- 
Detektor ein Molekularstrahl- 
EE HR SESE LET ES (ae 10:10 “cme mnachweis hoher Empfindlich- 
keit zur Verfiigung, und die 
schweren Quecksilberatome 


Energle V(r) 
S 
Ss 


300K kénnen im Vergleich zu den 
Alkalien in erster Naherung 
500 als ruhende Streuzentren be- 
trachtet werden. Es existiert 
70 eine altere Messung von 


BROADWAY ®-8, wo der totale 
! . . 
900 Streuquerschnitt und die 
' Kleinwinkelstreuung auf in- 
Fig. 2. Potentialfunktion V(v) fiir Hg—Hg (nach Hirscu- Harel: Ret ae h 
FELDER, CurTISS und Birp°) mit eingezeichneter Energie irekte Weise bestimmt Wwul- 
der StoBpartner (Pfeil). In diesem Fall ist das van der den. In spateren Arbeiten 4,9" 
Waals-Modell (gestrichelter Potentialverlauf) eine 2 " 
brauchbare Naherung ie denen die totalen Streu- 
querschnitte derselben StoB- 
partner mit sehr hoher Winkelauflésung gemessen wurden, konn- 
ten die Werte von BrRoapway nicht bestatigt werden. 


II. Theoretischer Uberblick 


Lassen sich die zwischen den StoBpartnern wirkenden Krafte aus 
einem kugelsymmetrischen Potential herleiten, so erfolgt die exakte 
quantenmechanische Behandlung nach der Methode der Partialwellen”. 
Danach lassen sich die MeBgréBen eines Streuversuches, der totale 
Streuquerschnitt Q und der differentielle Streuquerschnitt dQ durch 


§ Broapway, L.F.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 141, 634 (1933). 
* Broapway, L.F.: Z. Physik 93, 395 (1935). 


8 FRASER, R.G.J., H.S.W.Masszey u. C.B.O.Monr: Z. Physik 97, 740 
(1935). 

° Jawtuscn, W., R. JAECKEL u. G. ScnustER: Z. Physik 141, 146 (1955). 
10 Mort, N.F., u. H.S.W. Massey: Theory of Atomic Collisions. Oxford 1952. 
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die Streuphasen 7, in folgender Weise darstellen: 


Q=20 [ |H0)) (20+ 4) sin’, (1) 
é 1 
dQ =2a2|/(0)|?sinddd 
= a pa co, (21-1) (e2'™ — 1) B (cos 8) ‘sinddd ‘| (2) 


FP, (cos#) sind die Kugelfunktionen erster Art, /(#) ist die Amplitude 
der Streuwelle und @,; ein Gewichtsfaktor, der von der fiir die StoBpartner 
zu verwendenden Statistik abhangt. Fiir den hier interessierenden Fall 
ungleicher StoBpartner ist w,=1 fiir alle 7. Der Winkel # ist auf das 
Schwerpunktsystem bezogen. k ist die Wellenzahl, die sich aus der 
reduzierten Masse und der Relativgeschwindigkeit der StoBpartner 
berechnet. 

Die Streuphasen 7 sind Funktionen des Potentials, deren Berechnung 
im allgemeinen nur mit Naherungsmethoden méglich ist. Da man zur 
Behandlung der Molekularstrahlstreuung sehr viele Phasen bendtigt, ist 
dieses Verfahren mit erheblichem Rechenaufwand verbunden. Unter 
der Voraussetzung, da der Streuquerschnitt im wesentlichen nur von 
den Anziehungskraften zwischen den StoSpartnern bestimmt wird 
(van der Waals-Modell), ist von Massey und Mour? eine Naherungs- 
formel fiir den totalen Streuquerschnitt hergeleitet worden*. Leiten 
sich die Anziehungskrafte aus einem Potential V(r) ~—C/r* her, so 

ult = Rap \2/s—1 

: Q =n 223 prs) (SEES. (3) 
Hierin ist /(s) eine unten naher bezeichnete Funktion? von s, « ist 
die reduzierte Masse der StoBpartner, # das Plancksche Wirkungsquantum. 

Bei der Herleitung von Gl. (3) werden die Phasen fiir groBe Dreh- 
impulsquantenzahlen / nach der WKB-Methode berechnet, wahrend 
fiir kleine / die Funktion sin? 7, in Gl. (1) als schnell oszillierende Funk- 
tion von / durch ihren Mittelwert 3 ersetzt wird; statt der Summation 
wird die Integration verwendet. 

Dieses Verfahren ]aBt sich auf die Berechnung des differentiellen 
Streuquerschnittes ausdehnen, wenn man sich auf kleine Winkel be- 
schrankt, wo man eine Reihenentwicklung fiir die Kugelfunktionen an- 
setzen kann. Fiir den Fall der van der Waals-Anziehung (s =6) folgt 
dann aus Gl. (2) naherungsweise fiir kleine Winkel die Beziehung: 


es Hoe oT O88 (4) 


dQ = 


* Das starrelastische Kugelmodell ist fiir die in dieser Arbeit benutzten StoB- 
partner mit Sicherheit nicht zu verwenden, wie sich anschaulich schon aus Fig. 2 
ergibt. 
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Aus Konvergenzbetrachtungen fiir die benutzten Reihen folgt der Giil- | 
tigkeitsbereich von Gl. (4): 

_ | 40‘ 1 |) 
Die klassische Mechanik ergibt fiir den Zusammenhang zwischen StoB- | 
parameter a und Ablenkwinkel # bei einem Potential V(7)~—C/r* ff 
(Naherung fiir grofe StoBparameter, was kleinen Ablenkwinkeln ent- | 
spricht) 


at = (9 —1)%! fPs(s) (SMHE 6) | 


82? wC \2/s 
h? hk? O 


Die Funktion /(s) ist durch die Beziehung gegeben: 


Sis hy Sees aa x 
f(s) = = aa fiir gerade s 
f(s\ = See a fiir ungerade s 

Se 2 a 3 
iisye | fir s==3 
Hs) => PU Sie 


Fiir das van der Waals-Modell ergibt sich damit der differentielle Streu- 
querschnitt bei kleinen Winkeln 


i 2 Sages = 
dQ =22a(0) a d) = = (See) gta. (7) 
Um die MeBergebnisse mit der hier skizzierten Theorie zu vergleichen, 
muB beachtet werden, daB in einem Atomstrahlexperiment die Relativ- 
geschwindigkeit der StoBpartner und damit die Wellenzahl k nicht ein- 
heitlich ist. Alle Gleichungen miissen tiber die Geschwindigkeitsver- 
teilung im Strahl und im Streuzentrum gemittelt werden. Letztere 
Mittelung kann im vorliegenden Fall vernachlassigt werden, da die 
Geschwindigkeit der Primarstrahlteilchen (Na, K) groB ist gegen die Ge- 
schwindigkeit der Teilchen im Streuzentrum (Hg). Die Mittelung tiber die 
Geschwindigkeitsverteilung im Primarstrahl wurde fiir Gl. (4) graphisch 
durchgefiihrt, da die Integration nicht in geschlossener Form durch- 
fihrbar ist. Die entsprechende Mittelung von Gl. (7) ergibt 

WR ee We 2 15m UC\i g 4 74 

dQ ot ef yorvds. (8) 


2 2p2 
3 217 ke, 


Hierin ist k, die Wellenzahl, die zur wahrscheinlichsten Geschwindig- 
keit 1m Primarofen gehdért. 

* Fir gerade s wurde Gl. (6) in einer fritheren Arbeit? angegeben; lediglich die 
Schreibweise ist hier geandert, um eine zu Gl. (3) analoge Form zu erhalten. 
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Wie sich auch bei entsprechenden Mittelungsprozessen in der Gas- 
kinetik zeigt, weichen die gemittelten Funktionen dQ nur sehr gering- 
figig von den Funktionen dQ ab, die man erhalt, wenn man in die 
Gln. (4) und (7) an Stelle von k die Wellenzahl k,, einsetzt. 

SchlieBlich erfolgt die Umrechnung aus dem Schwerpunktsystem 
in das Laborsystem mit den fiir kleine Winkel giiltigen Relationen: 


Gy) M, : M,+™, A 
Sou, l= COL (9) 


wo © der Winkel im Laborsystem, M, die Masse der Primarstrahlteilchen 
und M, die Masse der Sekundarstrahlteilchen ist. 


Fig. 3. Schematische Darstellung der Versuchsanordnung mit den wichtigsten Abmessungen: J Primdarofen, 
2 und 3 Blenden, 4 Sekundarofen, 5 Wolfranmdraht des Langmuir-Taylor-Detektors (0,008 mm 2), 6 mit 
fliissiger Luft gektihlter Kupferzylinder zur Kondensation des Sekundirstrahls 


III. Experimente 


Die Messung der Kleinwinkelstreuung erfolgte nach der Methode der 
gekreuzten Molekularstrahlen™, wie aus dem Schema der Versuchs- 
anordnung (Fig. 3) ersichtlich ist*. 


Aus einem Molekularstrahlofen 7 wird durch zwei Schhitze 2 und 3 
ein diinner Alkali-Atomstrahl (Primarstrahl) so ausgeblendet, da er 
dicht iiber der Offnung eines zweiten Atomstrahlofens 4 einen Strahl 
aus Quecksilber (Sekundarstrahl) senkrecht kreuzt. Mit Hilfe eines 
Langmuir-Taylor-Detektors 5 kann die Intensitatsverteilung des Strahls 
und die Streustrahlung nachgewiesen werden. Eine Feinmechanik zur 
Horizontalverstellung des Detektors erlaubt es, den Detektorfaden mit 
einer Genauigkeit von + 2 Bogensekunden zu verstellen. Aus Intensitats- 
griinden wurde mit einem fadenférmigen Primarstrahl gearbeitet, dessen 
Hohe groB war gegen seine Breite (Héhe 1,5 mm, Breite 0,03 mm). 
Der Detektorfaden hatte einen Durchmesser von 0,008 mm und eine 
wirksame Lange von 3 mm. Die Geometrie der Anordnung ist aus Fig. 4 
ersichtlich. Die mit dem Detektor unter einem Winkel 0 gemessene 


* Einzelheiten der Apparatur sind in einer fritheren Arbeit? mitgeteilt worden. 
11 JawrtuscuH, W.: Z. Physik 133, 541 (1952). 
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Intensitaét J hangt danach mit der Streufunktion /(@) zusammen durch || 
die Beziehung 


(pee 140") [Pcos O’sinO” 7 gy 1 
are |/sin? QO’ — sin? O 


(10) jf} 


7 “lH (O’) |? cos @’ sin O” dora: 


sin? 9’— sin? @ 


mit den Integrationsgrenzen 


GO, = areeos = ae 
9 


if Pe ee ee ee 
7) La 
92S SS 
— 54 
Y 
Streuzentrum 
\Detektordraht 
alteee Se, 7 


Fig. 4. Geometrie der Anordnung 


Die in GI. (10) verwendeten Bezeichnungen sind aus Fig. 4 ersichtlich. 
Die endliche Strahlbreite und die endliche Detektorbreite sind vernach- 
lassigt, was bei ihrer geringen Ausdehnung zulassig ist. 

Die Messung der Kleinwinkelstreuung erfolgte ahnlich wie die in 
einer friiheren Arbeit? beschriebenen Messungen des totalen Streu- 
querschnittes. Bei festgehaltener Temperatur des Sekundérofens wurde 
der Detektor in einem Winkelbereich von etwa 3° um den ungestreuten 
Strahl herumgefahren, und damit die Symmetrie der Streuintensitats- 
kurve gepriift. Diese ist ein wichtiges Kriterium fiir die Giite der Justie- 
rung der Anordnung. Die genaue Messung erfolgte dann auf einer Halfte, 
wobei durch Abschalten des Primarstrahls zwischendurch der Nullpunkt 
kontrolliert wurde. 

Der Druck im Sekundarofen wurde so gewahlt, daB keine Vielfach- 
streuung beobachtet wurde. Diese erkennt man an Abweichungen vom 
Exponentialgesetz fiir die Strahlintensitat als Funktion des Druckes 
im Sekundarofen. 

Die Fig. 5 und 6 zeigen die MeBergebnisse. Hier ist die gemessene 
Intensitat in willkiirlichen Einheiten gegen den Ablenkwinkel @ (Labor- 
system) aufgetragen. Die durchgezogene Kurve gibt den Verlauf der 
Streuintensitat gemaB der klassischen Mechanik [Gl. (8)] wieder, die 
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gestrichelte Kurve ist die quantenmechanische Naherung [Gl. (4)]. 
Beide Kurven sind gema8 Gl. (10) auf die Geometrie der Anordnung 
30 

Wilke Pl, = 
Einherren Rng) 


25 — 


° 
\ 
Z0— 


78 |- 


Intensitat 


| | | 
a 70 20 30 40 30 
Bogenminuten 


Fig. 5. Gemessene Intensitaét (in willkiirlichen Einheiten) als Funktion des Ablenkwinkels (Laborsystem) 
fiir die StoBpartner K—Hg. Die durchgezogene Kurve folgt aus der klassischen Mechanik bei einem Poten- 
tialverlauf V(r) = —C/r® fiir groBe 7, die gestrichelte Kurve ist eine quantenmechanische Naherung fur 
denselben Potentialverlauf. Der eingezeichnete Pfeil deutet den Giiltigkeitsbereich dieser Naherung an 
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D 


_~ 


a 10 20 30 40 50 60 70 80 
Bogenminuten 


Fig. 6. Gemessene Intensitat (in willkiirlichen Einheiten) als Funktion des Ablenkwinkels (Laborsystem) 
fiir die StoBpartner Na—Hg. Bedeutung der eingezeichneten Kurven wie in Fig. 5 


korrigiert. Der eingezeichnete Pfeil deutet den Giiltigkeitsbereich der 
quantenmechanischen Naherung [Gl. (5)] an. 


62 Hans Pavuty: 


Die Me8punkte fehlen bei sehr kleinen Winkeln, da sich hier (inner- | 
halb und in der unmittelbaren Nahe des ungestreuten Primdarstrahls) 
gestreute und ungestreute Intensitat itberlagern und eine genaue Mes- | 
sung der Streuintensitat nicht gestatten. 


IV. Diskussion der Ergebnisse 
Wie aus den Fig. 5 und 6 ersichtlich ist, laBt sich die gemessene jf 
Intensitatsverteilung bei gréBeren Winkeln recht brauchbar durch die 
klassische Mechanik wiedergeben. Bei kleineren Winkeln stimmt die 
quantenmechanische Naherung mit den Messungen gut iiberein. Das 
laBt schlieBen, daB die Voraussetzungen, unter denen die Gln. (3) und (4) ff 
hergeleitet wurden, im vorliegenden Fall weitgehend erfiillt sind: Der ]] 
totale Streuquerschnitt und die Kleinwinkelstreuung werden von den 
van der Waalsschen Anziehungskraften zwischen den StoBpartnern 
bestimmt, die AbstoBungskrafte sind ohne erkennbaren EinfluB. 
Fiir den Winkel, bis zu dem die klassische Mechanik als Naherung |ff 
fiir den differentiellen Streuquerschnitt brauchbar ist, wurde in der jf} 
friiheren Arbeit? als unterste Grenze der Winkel 


#* =(sa9) 


angegeben. Dies entspricht bei den vorliegenden StoBpartnern 2,3 (bei 
Na—Hg) bzw. 1,9 (bei K—Hg) Bogenminuten. Der Vergleich mit den 
Messungen ergibt, daB diese unterste Grenze nicht erreicht wird; schon 
bei etwa 8 Bogenminuten weicht die gemessene Intensitatsverteilung 
vom klassischen Verlauf ab. 

Uber den Grenzwinkel, den die Winkelauflésung der Apparatur weit 
unterschreiten mu um den richtigen Wert des Streuquerschnittes zu 
messen, laBt sich folgende Aussage gewinnen: Der Fehler 4Q des 
Streuquerschnittes, der durch Nichterfassung aller Ablenkungen kleiner 
als ein Winkel « zustande kommt, ist gegeben durch 


xf |f(O)2sin dad. (11) 


0 


ES 
O 
| 
bo 


Zusammen mit Gl. (4) folgt fiir kleine Winkel 


A Syl CaO 

oh 2-t02(s (12) 
Fig. 7 zeigt den relativen Fehler 4Q/Q in Prozent als Funktion der 
Winkelauflésung « nach Gl. (42). Man ersieht hieraus, welche Winkel- 
auflosung benétigt wird, wenn man den Fehler unter einer bestimmten, 
vorgegebenen Grenze halten will. Es folgt ferner hieraus, daB bei dem 
in frttheren Arbeiten*:® verwendeten Auflésungsvermégen von 7 bzw. 
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9 Bogensekunden der Fehler kleiner als 1/9 ist, was weit innerhalb der 
sonst erreichten MeBgenauigkeit liegt. 
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Fig. 7. Fehler (in Prozent) des gemessenen Streuquerschnittes als Funktion der Winkelauflésung x fiir das 
van der Waals-Modell 

Ist der fiir das Auflésungsvermégen maBgebende Winkel « groBer 
als ’*, so kommt man in den Giiltigkeitsbereich der klassischen Mecha- 
nik. Hier hangt der gemessene BE 
Streuquerschnitt sehr stark von  cmé 
der Winkelauflésung « ab. Diese 20 
Abhangigkeit kann aus den vor- 
legenden MeBergebnissen durch 
sttickweise Integration des ge- 
messenen differentiellen Streu- 
querschnittes gefunden werden. 
Fiir die StoBpartner _K—Hg ist 
dies in Fig. 8 durchgefiihrt. Als 
Kontrolle des in Fig. 8 gezeigten 
Verlaufes des totalen Streuquer- 
schnittes als Funktion der Win- 
kelauflésung wurde der totale 


S 


totaler Streuquerschnitt 
Ses 


S 


Streuquerschnitt fiir die Partner ge 
Kk —Hg mit einer anderen Appa- 
: at ed | | | | | 
ratur Bo Uso Hierbei pone PAM oie So ee 
das Auflésungsvermégen 1° }”. tease Winkel in Minuten 


Innerhalb der MeBgenauigkeit Fig. 8. Totaler Streuquerschnitt Q als Funktion 


von etwa 10% die im _ we- der Winkelaufldsung der Apparatur fiir die StoB- 
iis partner K—Hg. Bei kleinen Winkeln ist die Kurve 


sentlichen aus der Bestim- in vergroBertem MaBstab (gestrichelt) eingezeichnet 
mung der Dichte im Sekun- 

darstrahl resultiert, wurde derselbe Wert des Streuquerschnittes 
gefunden, der sich aus Fig. 8 fiir « =1° ergibt. 


12 GERSING, E.: Diplomarbeit Bonn 1959. 
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Da in dem durchgemessenen Winkelbereich (abgesehen von ganz 
kleinen Winkeln) die Streuung mit Hilfe der klassischen Mechanik 
berechnet werden kaun, lassen sich die Messungen unter Verwendung 
der Berechnungen nach Mason? auf gréBere Ablenkwinkel extrapolieren. 
Damit kann man die Streuintensitat, die bei groBeren Winkeln zu 
erwarten ist, abschatzen. Eine solche Abschatzung wurde durchgefiihrt | 
und hiernach eine Anordnung aufgebaut, um die vorliegenden Messungen | 
auf groBere Winkel auszudehnen. Diese Untersuchungen sind zur Zeit 
im Gang, um weitere Aussagen tiber den Potentialverlauf zwischen neu- 
tralen Atomen zu erhalten und die bisherigen Ergebnisse zu festigen. 

Ich danke Herrn Prof. Dr. R. Jarcker fiir die Anregung zu dieser Arbeit 


und ihre groBziigige Férderung. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei fiir 
finanzielle Unterstiitzung gedankt. 
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Aus dem Ersten Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Struktur und Widerstand 
sehr stark gestérter Kupferschichten 
bei tiefen Temperaturen 


Von 
ERNST FELDTKELLER 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. Juli 1959) 


Copper and silver films were condensed with admixtures of SiO, LiF, Cu,O and 
Fe onto a substrate at 4° K. For a film with 16 atomic-% SiO, electron diffraction 
pictures at 4° K show a nominal crystallite size of 7 A. This means that, even over 
small regions, there is no well defined lattice order. Such films have resistivities 
about 1500 times higher than that of the bulk metal at room temperature. The 
resistivity decreases on heating. Its temperature coefficient is negative also when 
the film is cooled again. The films are not so strongly disordered if only 9 
atomic-% SiO is admixed. In addition, a dependence on evaporation tempera- 
ture has been observed. LiF and Cu,O produce less disorder than SiO. Different 
interpretations of these observations are discussed. 

The results with Fe show that solid solutions of high concentration can be 
obtained by condensing films onto very cold substrates, even when the solution 
components are only slightly soluble in one another at thermal equilibrium. 


§ 1. Einleitung 


Untersuchungen iiber den Einflu8 von Gitterfehlern auf verschie- 
dene physikalische Eigenschaften der Metalle haben in letzter Zeit mehr 
und mehr an Bedeutung gewonnen. Zur Erzeugung der Gitterst6rungen 
verwendet man dabei die Bestrahlung mit energiereichen Teilchen, die 
Kaltverformung oder das Abschrecken von hohen Temperaturen. Einen 
extremen Fall der Abschreckung stellt die Kondensation eines Metall- 
dampfes auf eine sehr kalte Unterlage dar. Durch diese ,,abschreckende 
Kondensation“ gelingt es, besonders starke St6rungen in den aufge- 
dampften Schichten einzufrieren. 

Der elektrische Widerstand und die Supraleitung solcher stark 
gestérter Schichten sind an unserem Institut fiir eine Reihe von Metallen 
eingehend untersucht worden!. Es zeigte sich, daB die meisten Metalle 
selbst bei tiefster Temperatur der Unterlage in kristalliner Form ent- 
stehen2. Die Kristallisation kann jedoch fast vollstandig behindert 
werden, wenn man gleichzeitig mit dem Metalldampf eine stérende 


i mee R., u. W. MarTIENSSEN: Nuovo Cim. Suppl. 7, 480 (1958). 
2 BuLow, H., u. W. Bucket: Z. Physik 145, 141 (1956). 


Z. Physik. Bd. 157 5 


66 ERNST FELDTKELLER: 


Fremdsubstanz kondensiert. Auf diese Weise konnten z.B. Zinn- 
schichten erhalten werden, deren Elektronenbeugungsdiagramme?® un- 
mittelbar nach der Kondensation bei tiefer Temperatur nur noch wenige 


verwaschene Ringe aufwiesen, wie man sie sonst von Fliissigkeitsdia- |} 
grammen her kennt. Gleichzeitig zeigte sich ein starker EinfluB dieser | 


extremen Stérung auf die Supraleitung der Schichten. So wird die | 


Ubergangstemperatur des Zinns in diesem gestérten Zustand auf tiber 1] 


7° K erhoht* >. 


Wahrend die Untersuchungen dieser stark gestérten Schichten bisher _ 
wesentlich im Zusammenhang mit der Supraleitung standen, also an | 
supraleitenden Metallen ausgefiihrt wurden, sollte in der vorliegenden | 
Arbeit der EinfluB der kristallisationsbehindernden Zusatze auf Kupfer ] 
untersucht werden. Kupfer besitzt im Gegensatz zu vielen Supraleitern | 
besonders ausgepragte metallische Bindungskrafte. AuBerdem ist es in | 


letzter Zeit vielfach in Bestrahlungs- und Verformungsexperimenten 
verwendet worden. Gegeniiber den dabei auftretenden relativ geringen 
Stérkonzentrationen wurde hier der Einflu8 extrem starker St6rungen 
untersucht. 


Als Zusatz wurde in der vorliegenden Arbeit SiO mitverdampft, um 
gleichzeitig dessen Einflu8 als St6érsubstanz genauer zu studieren. Eine 
starke Wirksamkeit des SiO auf die Kristallisation und damit auf die 
Supraleitung des Zinns war schon frither beobachtet worden. 


Fiir diese Untersuchungen muBte das Kupfer zusammen mit der 
Stérsubstanz bei Heliumtemperaturen kondensiert und Struktur und 
Widerstand unmittelbar nach der Kondensation und im Verlauf des 
Temperns beobachtet werden. 


§ 2. Experimentelle Einzelheiten 


Die verwendete MeBanordnung ist frither? beschrieben worden, so 
da® hier nur noch auf das Prinzip und einige Besonderheiten hingewiesen 
sei. An einen im hiesigen Institut iiblichen Kryostaten, in dem nach der 
Methode von Srtmon Helium durch einmalige Expansion verfliissigt 
wurde, waren die Elektronenquelle und der Photoplattenbehalter fiir die 
Elektronenbeugungsaufnahmen angebaut. Die Beschleunigungsspan- 
nung war 50 kV. Durch eine Anodenblende (Durchmesser 50 wz) und eine 
Objekttragerblende (20 u.) wurde in einfachem Schattenwurf ein feiner 
Elektronenstrahl ausgeblendet. Die Objekttragerblende trug einen 
diinnen Kollodiumfilm als Schichtunterlage. Das Beugungsbild der 


3 BucKEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 
4 BUCKEL, W., R. Hitscu u. A. SCHERTEL: Phys. Verh. 1, 104 (1950). 
° SCHERTEL, A.: Diss. Erlangen 1950. 
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Schicht wurde etwa 30cm vom Objekt entfernt auf einer Perutz-Kontrast- 
platte aufgefangen. Die Belichtungszeiten lagen zwischen 15 und 30 sec 
bei einem Anodenstrom von 10 wA. 


Unmittelbar neben der Objektblende war eine Quarzplatte mit 
aufgedampften Goldelektroden als Unterlage fiir die Widerstands- 
messungen am HeliumgefaB des Kryostaten angeordnet. Die Schicht- 
abmessungen betrugen dort 1,4x9mm. Die Schichtdicke lag meistens 
zwischen 200 und 300 A. Solche Schichten waren noch nicht zu dick 
fiir Beugungsaufnahmen mit 50 kV-Elektronen. Andererseits war daran 
bereits eine lichtinterferometrische Schichtdickenmessung nach ToLan- 
SKI zur Errechnung des spezifischen Widerstandes der Schichten méglich. 


Wegen der hohen auftretenden Schichtwiderstande wurde die 
Spannung an der Schicht in Kompensationsschaltung gemessen. Die 
Belastungsstromstarke betrug 20 oder 100 wA. Der irreversible Wider- 
standsverlauf wurde, wie heute weithin iiblich, durch isochrones stufen- 
weises Tempern aufgenommen, d.h., an jedem MeBpunkt wurde die 
Temperatur 10 min lang festgehalten und am Ende dieser 10 min der 
elektrische Widerstand bestimmt. Die Temperatur wurde im Helium- 
und Wasserstoffbereich mit einem an mehreren Fixpunkten geeichten 
Thermoresistor gemessen, dariiber mit einem Thermoelement. Fiir das 
verwendete Kupfer der Firma Schuchardt, Miinchen, war ein Reinheits- 
grad von 99,993% angegeben. Das bei den meisten Versuchen als 
Stérsubstanz dienende Siliziummonoxyd wurde sehr fein zermahlen, 
mit dem zerfeilten Kupfer innig vermischt und das Gemisch gleich danach 
ins Vakuum eingesetzt. Die physikalischen und chemischen Eigenschaf- 
ten von SiO sind in letzter Zeit eingehend untersucht und unter anderen 
von BREWER und Epwarps® und GUNTHER?’ beschrieben worden. 


Alle wiedergegebenen Schichten wurden bei 4° K kondensiert. Die 
meisten enthalten die Sto6rsubstanz im atomaren Mischungsverhaltnis 
4:5, d.h. in einer Konzentration von 163%. 


Um eine Fraktionierung des Gemisches bei der Verdampfung zu 
vermeiden, wurde das Pulver in kleinen Portionen aus einem Drehrohr 
auf das Wolframband gestreut und jede Portion einzeln vollstandig 
verdampft’. Das Wolframband wurde jedesmal vorsichtig hochgeheizt, 
weil sonst das sehr hochschmelzende® SiO vom Wolframband weg- 
sprang. 

Das Vakuum in der Apparatur betrug, nachdem die Photoplatten 
iiber Nacht im Vakuum entgast und alle kiihlbaren Teile auf 90° K 
gebracht waren, etwa 10-° Torr. Es sank bei Abkiihlung durch fliissigen 


6 Brewer, L., u. R.K. Epwarps: J. Phys. Chem. 58, 351 (1954). 
7 GUNTHER, K.-G.: Glastechn. Ber. 31, 9 (1958). 
8 QuEIssER, H.-J.: Z. Physik 152, 495 (1958). 
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Wasserstoff weiter ab. Diese Angaben betreffen den Druck an der} 
zimmerwarmen AuBenwand der Apparatur, an der die Penning-Vakuum- |} 
ane meBzelle saB. Im Innern | 
a g7 G2 5. 3 g# A’ a5 der kalten Abschirmbecher | 
war das Vakuum_ sicher 
wesentlich besser. i|) 
In Fig. 1 und 2 sind Elek- | 
tronenbeugungsdiagramme 
und das Widerstandsver- | 
300 °K halten einer reinen Kupfer- | 


Beugungsaufnahmen zeigen 
das normale kubisch-fla- 
chenzentrierte Kupfergit- |] 
ter. Setzt man voraus, daB | 
die Linienbreite nur durch 
den Korngr6Beneffekt und 

0 S 0 75 mm die Apparatebreite (hier | 

Aingradius PP 4 c ( 

= aT aan 0,08 mm) bestimmt ist, so 
Fig. 1. Elektronenstreukurven einer bei 4° K aufgedampften ‘ r F Bie 
Kupferschicht vor und nach Temperung auf 300 bzw. 400° K. laBt sich daraus eine Kri- 


Die Intensitaét wurde durch Photometrierung der Beugungs- z oe - 5) 
aufnahmen und Korrektur entsprechend der Schwarzungskurve stallitgroBe von etwa 25 A 


der verwendeten Platten gewonnen. Der Abszissenmafstab fiir die Schicht vor der Tem- 
sin 9/2 wurde an Hand der Aufnahme bei 400° K durch Einsetzen A, + 
perung berechnen. Nach 


der Gitterkonstante fur Kupfer geeicht, zugleich ftir alle 
dem Tempern auf 300° K 


si A 
weiteren Aufnahmen. Der Umrechnungsfaktor bo betragt 
y 4 P F F a3 
danach 0,0282 A? mm}, Schichtdicke etwa 150 A ist die Kristallitgr6Be auf 
50 A angewachsen, und bei 


Lhtensitat in willkiirlichen Einhetlen 


toes 302 400° K weiter auf 100 A. 

Der Widerstandsverlauf 

8” 08 (Fig. 2) ist dem von M6ncH 

£ 8 und SANDER® gefundenen 

Ss c= ahnlich. Im Gegensatz zu 

N ) anderen Metallen 2:1 mit 
0 700 200 300°K 


niedrigerem Schmelzpunkt 


Fig. 2. Elektrischer Widerstand einer bei 4° K aufgedampften ist Kupfer nach der Tem- 


Kupferschicht. — irreversibler Verlauf beim Tempern, <> re- perung aut Zimmertem- 
versibler Verlauf beiim Wiederabkiihlen. Schichtdicke 600 A, : : 
Breite 1,4 mm, Linge 9 mm peratur noch ziemlich stark 


gestort, was sich in einem 
hohen Restwiderstand und einer entsprechenden Linienbreite der Beu- 
gungsaufnahmen auBert. Wie Rasor" zeigte, ist der Restwiderstand von 


Moncu, W. u. W. SanpER: Demnachst in Z. Physik. 

10 BUCKEL, W., u. R. Hitscuw: Z. Physik 138, 109 (1954). 

Rasor, N.S.: Thesis Cleveland/Ohio, Case Institute of Technology, 1955. — 
Phys. Rev. 98, 1555 (1955). 


Temperatur 


schicht wiedergegeben. Die }j 
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bei etwa 20° K aufgedampf- 
ten Kupferschichten erst 
nach Temperung auf 550° k 
weitgehend ausgeheilt *. 
Der EinfluB einer gleich- 
zeitigen Kondensation von 
SiO ist fiir verschiedene 
Konzentrationen (9 und 
16 At-%) in Fig. 3 und 4 
dargestellt. Der Zusatz von 
9 At-% SiO bewirkt eine 
merklicheVerbreiterung der 
Beugungsringe (Fig. 3b). 
Noch immer sind jedoch 
die Linien (220) und (311) 
deutlich getrennt sichtbar. 
Entsprechend der Linien- 
verbreiterung wird ein stark 
erhohter Widerstand  be- 
obachtet (Fig. 4, Kurve b). 
Ein Zusatz von 16 At-% 
S10 verhindert die Kristalli- 
sation des Kupfers so 
weitgehend, daB die Linien 
(220) und (341) nicht mehr 
getrennt zu erkennen sind 
(Fig. 3c); auch nicht bei 
subjektiverBetrachtung der 
Originalplatte. Die Halb- 
wertsbreite des (111)-Maxi- 
mums betragt bei diesen 
Schichten vor der Tem- 
perung 2,1mm. Zu ihrer 
Bestimmung wurde die 
in der Linie enthaltene 
(200) - Interferenz _(vgl. 
Fig. 1) durch Symmetrie- 
betrachtungen eliminiert”. 


G7 G2 Os OY 
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KOS 


Cur+9 At 


(220) 
i 


(377) 


Intensitat in willkirlichen Einherren 


1 


= 
Cu + 76 At -%oSi0 ] 


0 


: 70 5 
Ringradius 


mm 


Fig. 3a—c. Elektronenstreukurven von Kupferschichten mit 
verschiedenem SiO-Gehalt direkt nach dem Aufdampfen bei 


sezitiscther Widerstand 


7000 


Fig. 4. 


von Kupferschichten 


2000'* 


4° K. Schichtdicken: a 150 A, b 100 A, c 250 


A 


a) Cu+0%Si0 
oo i eS SR 
c-e) ” 16%" 


a 


Temperatur 


Irreversibler Verlauf des spezifischen Wic 


0 700 200 300 °K 


erstandes 


mit verschiedenem SiO-Gehalt. Die 


Schichtdicken lagen zwischen 100 und 300 A 


* Kerrul2 beobachtete in einem Glaskryostaten an Kupferschichten, die 


allerdings bei 90° K aufgedampft waren, schon nach der Temperung auf Zimmer- 
temperatur scharfe R6ntgeninterferenzen. 

12 KeItH, H.D.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 69, 180 (1956). 

13 GprMer, L.H., u. A.H. Wuite: Phys. Rev. 60, 447 (1941). 
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Berechnet man daraus nach v. LAUE rein formal die Kristallitgr6Be, so 
ergibt sich diese zu etwa 7 A, d.h. etwa dem Doppelten der Gitterkon- 
stanten von Kupfer. Von einem auch nur uber kleine Bereiche gutaus- 
gebildeten Kristallgitter kann hier also kaum noch gesprochen werden. 


Cu + 16 % SiO 


200° K 


350° K 


300° K 


Figs 5, Elektronenbeugungsaufnahmen an einer bei 4° K aufgedampften Kupferschicht mit einem Zusatz 


von 16 At-% SiO, direkt nach dem Aufdampfen und nach Temperung auf die eingetragenen Temperaturen, 
Darunter zum Vergleich Elektronenbeugungsaufnahme an einer bei 4° K aufgedampften reinen Kupferschicht 
nach Temperung auf Zimmertemperatur 


Auch der Widerstand dieser Schichten ist noch weiter erhoht (Fig. 4, 
Kurven c bis e). Hier tritt von Schicht zu Schicht eine gewisse Streuung 
ein, deren GréBe durch die Wiedergabe von drei MeBkurven aus einer 
groBeren Anzahl von aufgenommenen angedeutet wird, 
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Diese Streuung in den Widerstandswerten ist nicht verwunderlich: 
Es zeigte sich namlich, daB zur Erzielung der starken Gitterst6rung die 
Substanz beim Verdampfen nicht zu stark erhitzt werden durfte. Bei 
der Herstellung der gezeigten Schichten wurde das Wolframband auf 
etwa 1700° C gebracht. Wenn dagegen die Substanz bei tiber 2000° C 
verdampft wurde, waren auch bei 16 At-% SiO-Zusatz die erwahnten 
Beugungslinien deutlich getrennt, und der Widerstand war noch nied- 
riger als bei einer Schicht 


mit 9 At-% SiO. Der ae to 

9 ¥ eres 100 07 b2 me O68 Oe A oe 
genaue Zusammenhang zwi- ri ae 
schen den _ Schichteigen- te ee oe 


schaften und der Ver- 
dampfungstemperatur wur- 


de nicht weiter untersucht. ame = = 
Es zeigte sich jedoch bei 
allen (insgesamt neun) mit one 


einer Wolframbandtempe- 
ratur von etwa 1700° C 
aufgedampften Schichten 
mit 16 At-% SiO-Zusatz 
das hier gezeigte verwasche- 
ne Beugungsbild und der 
gegentiber massivem Kup- 
fer bei Zimmertemperatur 
etwa 1500fach erhohte spe- 0 5 re aa 
zifische Widerstand. Aingradius 

Auf den deutlichen Un- Fig. 6. Intensitatskurven der in Fig. 5 wiedergegebenen Elek- 

4 r tronenbeugungsaufnahmen einer Schicht mit 16 At-% SiO. 
terschied zwischen 9 und Schichtdicke 250 A : 
16 At-% SiO-Zusatz ist 
deshalb noch besonders hinzuweisen, weil er beweist, daB nicht 
irgendwelche mit der Aufdampfmethode zusammenhangenden un- 
kontrollierbaren Einfliisse die wiedergegebenen extremen St6rungen 
verursachen, sondern wirklich der hohe SiO-Gehalt dafiir verant- 
wortlich ist. 

Da die besonders stark gest6rten Schichten hier vor allem interessie- 
ren, ist deren Temperverhalten eingehend untersucht worden. Fig. 5 
zeigt Elektronenbeugungsaufnahmen an einer Kupferschicht mit 16 At-% 
SiO-Gehalt bei verschiedenen Temperaturen, darunter zum Vergleich 
eine Aufnahme an reinem Kupfer nach Erwarmen auf Zimmertempe- 
ratur. Die aus Fig. 5 gewonnenen Intensitatskurven fiir drei Tempe- 
raturen zeigt Fig. 6. Nach Temperung auf Zimmertemperatur entspricht 
die Linienbreite erst dem Zustand, der bei reinem Kupfer direkt nach 
dem Aufdampfen bei 4° K vorliegt. 
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Das Temperverhalten des Widerstandes einer solchen Schicht zeigt 
Fig. 7. Von 20, 150 und 360° K aus wurde die Schicht noch einmal aut 
2° K (abgepumptes Helium) abgekiihlt. Der dabei gemessene reversible 
(S) Widerstandsverlauf ist ebenfalls in die Figur eingetragen. In allen 
drei Fallen steigt der Widerstand zu tiefen Temperaturen hin wieder 
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Fig. 7. Widerstandsverlauf einer bei 4° K aufgedampften Kupferschicht mit einem Zusatz von 16 At-% 

SiO. — irreversibler Abfall beim erstmaligen Erwarmen, <> reversible Verlaufe beim Wiederabktihlen. Im 

unteren Teil der Figur ist der Widerstandsverlauf nach Tempern auf 360° K in vergréBertem Ordinaten- 

maBstab wiedergegeben. Der Widerstandsverlauf unterhalb 20° K ist ebenfalls in vergréBertem Ma8stab 

in. rechten oberen Teil der Figur herausgezeichnet. Dort bedeuten eee Werte beim ersten Erwarmen, 
© 0 o Werte beim Wiederabkiihlen, Schichtdicke 300 A, Breite 1,4 mm, Lange 9 mm 


an. Nach Erwarmung auf 360° K tritt dieser Anstieg erst bei sehr 
tiefen Temperaturen auf, was im unteren Teil der Fig. 7 in vergréBertem 
MaBstab dargestellt ist. Der Widerstandsverlauf unterhalb 20° K ist 
im rechten oberen Teil der Fig. 7 ebenfalls vergréBert dargestellt. Die 
reversible Abkihlungskurve nach Erwarmen auf 20° K fallt fast mit 
der urspriinglichen Temperkurve zusammen. 


Der negative Temperaturkoeffizient des Widerstandes beim Ab- 
kithlen wurde bei allen nach dem beschriebenen Verfahren mit 16 At-% 
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SiO aufgedampften Schichten nachgewiesen. Mit seiner Deutung werden 
wir uns in § 3 vor allem zu beschaftigen haben. 

Eine Stromabhangigkeit des Widerstandes, wie sie manchmal im 
Zusammenhang mit negativen Temperaturkoeffizienten anderer Schich- 
ten berichtet wurde!#6, konnte im Bereich von 10 bis 200 uA nicht 
gefunden werden. 

Um zu zeigen, daB die beobachtete starke Stérung (breite Beugungs- 
ringe, hoher Widerstand usw.) nicht von Besonderheiten des Kupfers 
abhangt, z.B. dessen leich- 
ter Oxydierbarkeit, wurde 
auch Silber mit einem 
Zusatz von 16 At-% SiO 
untersucht. Es zeigten sich 2000 
dieselben Elektronenbeu- 
gungsbilder (mit der Git- 
terkonstante des _ Silbers) 
und derselbe irreversible 
und reversible Widerstands- 
verlauf (Fig. 8). Der ein- 
zige Unterschied ist, daB 
der Widerstand oberhalb 9 7 


3000 r r 
pQcem Ag+ 76At-%Si0 46 


* 


SN 
S 
‘lie 


DR 
Widerstand der Schitht 


pezlisther Wiaerstand 


0 
. 3 632 
Zimmertemperatur wieder 630 pa 
zunimmt. Dies tritt auch 628 5 a ae er 
bei diinnen Schichten aus Temperatur 


reinem Silber auf17-18 und Fig. 8. Widerstandsverlauf einer Silberschicht mit 16 At-% 
é : SiO-Gehalt. — irreversibler Abfall beim erstmaligen Erwarmen, 
wird dort stets auf ein SS reversible Verlaufe beim Wiederabktihlen. Im unteren Teil 
a er Schicht der Figur ist der Widerstandsverlauf nach Tempern auf 360° K 
AufreiBen é d Y in vergroBertem OrdinatenmaBstab wiedergegeben. Schichtdicke 
und Inselbildung zurtick- 300 A, Breite 1,4 mm, Linge 9 mm 
gefithrt. Elektronenmikro- 
skopische Untersuchungen haben dies bestatigt!®*°. Silber neigt zu 
dieser Inselbildung viel mehr als Kupfer. 
Neben SiO als Stérsubstanz sind auch andere Zusatze versucht wor- 
den. Fig. 9 gibt zum Vergleich die Beugungsaufnahmen an Schichten 
wieder, bei denen 16 At-% Cu,O bzw. 16 At-% LiF mitverdampft wur- 


Oe Man sieht, daB diese beiden Substanzen die Kristallisation nicht so 


a ears A. vaN, R. LamMBEIR, B. FRANKEN, G. J. VAN DEN BERG u. D.A. 
Locknorst: Physica, Haag 18, 137 (1952). 

15 Mostovetcu, N.: Ann. de Phys. 8, 61 (1953). 

16 GINzBURG, N.I., u. A.M. PoLyakov: Z. tech. Fiz. 28, 1029 (1958). 

17 HAMBURGER, L., u. W. REINDERS: Rec. Trav. Chim. Pays-Bas 50, 441 
(1931). 

18 SUHRMANN, R., u. W. BERNDT: Z. Physik 115, 17 (1940). 

19 SENETT, R.S., u. G.D. Scott: J. Opt. Soc. Amer. 40, 203 (1950). 

20 HanszeEn, K. J.: Z. Physik 150, 527 (1958). 
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stark hemmen wie SiO. Entsprechend sind auch die Widerstande wesent- 
lich niedriger. Bei 4° K betrug der spezifische Widerstand der Lif- 
haltigen Schicht rund 600 pQcm, der einer mit Cu,O aufgedampften 
nur 100 wQ cm. 

Die geringe Wirksamkeit des LiF kénnte darauf zurtickzuftthren sein, 
daB LiF im Gegensatz zu dem amorph aufwachsenden Si0°%-*! selbst eine 
starke Kristallisationstendenz hat und dadurch mehr zur Ausscheidung 
neigt. Einen ahnlichen Fall hat QuErssER® beschrieben und diskutiert. 


0 gt a2 243 ge NEOs 


Cur 16 At-% Si 


Cu + 76 At - 


Intensitat in willktirlichen Einhetten 


70 75 mm 
Ringradius 


0 ey 


Fig. 9. Elektronenbeugungsaufmahmen an MKupferschichten unmittelbar nach der Kondensation mit 
16 At-% SiO, 16 At-% Cu,O, 16 At-% LiF 


Die Ergebnisse mit Cu,O schlieBen einen nennenswerten Einflu8 eines 
etwa vorhandenen Sauerstoffgehaltes im Kupfer auf unsere Versuche aus. 


§ 3. Diskussion der Ergebnisse 


Die Breite der Interferenzringe zeigt, daB durch gleichzeitige Kon- 
densation von 16 At-% SiO die Kristallisation des Kupfers weitgehend 
verhindert werden kann. Die erhaltenen Beugungsdiagramme sind 
ahnlich verwaschen, wie man sie an Metallschmelzen2? beobachtet. 
Unsere stark gestérten Schichten scheinen also so feinkristallin zu sein, 
da wie in Schmelzen nur noch eine Nahordnung in den Schichten vor- 
liegt. Ahnlich verbreiterte Interferenzringe erhielten KIRCHNER und 
RAETHER®*:*4 bei Reflexionsbeugungsaufnahmen an Goldschichten und 
KRAUSE” an einer polierten Zinnoberflache. Auch sie deuteten dies 


21 GELLER, S., u. C.D. THURMOND: J: Amer; Chem. | Soc. 77,5235 (1955). 
22 RICHTER, H., G. BREITLING u. F. HERRE: Naturwiss. 44, 109 (1957). 

° KIRCHNER, F.: Ergebn. exakt. Naturw. 11, 64 (1932), Abb. 40. 

4 RagTHER, H.: Ergebn. exakt. Naturw. 24, 54 (1951) (S. 88). 

*° IKRAUSE, R.: Wissensch. Z. Karl-Marx-Univ. Leipzig 3, 405 (1953/54). 
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mit dem Vorhandensein nur extrem feiner Kristallite in der Nahe der 
Oberflache. 

Bei der Diskussion der Widerstandsmessungen sind drei besonders 
charakteristische Befunde zu deuten: 1. der hohe spezifische Widerstand 
unmittelbar nach der Kondensation, 2. der starke irreversible Wider- 
standsabfall beim Tempern und 3. der negative Temperaturkoeffizient 
bei reversiblen Abkiihlungsversuchen. 

Es liegt nahe, fiir den hohen Widerstand vor dem Tempern die 
Streuung der Elektronen an den vielen Korngrenzen der winzigen Kri- 
stallite verantwortlich zu machen. Berechnet man jedoch unter Bei- 
behaltung der im kompakten Kupfer vorhandenen Konzentration von 
einem freien Elektron pro Atom (Masse =Vakuummasse) aus dem 
hohen spezifischen Widerstand von etwa 3000 uQcm eine mittlere freie 
Weglange, so ergibt sich ein Wert von 0,2 A. Das ist weniger als 1/,, 
der Gitterkonstante des Kupfers. Der beobachtete hohe Widerstand 
ist also durch einen Weglangeneffekt allein nicht zu erklaren. 

Auch eine starke Veranderung der Elektronenkonzentration ist nach 
orientierenden Untersuchungen des Hall-Effektes an einer mit 16 At-% 
SiO gestérten Schicht nicht anzunehmen. 

Der hohe Widerstand solcher Schichten kann also nicht allein auf ver- 
anderten Substanzeigenschaften wie Konzentration und Beweglichkeit 
der Elektronen beruhen. Vor allem aber deutet auch der negative 
Temperaturkoeffizient auf eine andere Vorstellung hin. Negative 
Temperaturkoeffizienten von Schichtwiderstanden sind mehrfach beob- 
achtet worden, z.B. an kathodenzerstaubten Schichten von Dicken bis 
zu 2000 A%*.27, die bekanntlich stets Gas eingeschlossen enthalten, und 
an sehr diinnen Aufdampfschichten 4%. 76, 28,29 fiir deren geringe Dicke 
der elektrische Widerstand von stets mehr als 104 Q einen Anhaltspunkt 
gibt. Solche besonders diinnen Schichten bestehen meist aus einzelnen 
Bereichen, die durch Risse getrennt sind. Diese Risse stellen einen 
Potentialwall dar, der von den Elektronen entweder durchtunnelt oder 
mit Hilfe einer thermisch aufzubringenden Austrittsarbeit tiberwunden 
werden muB, was beides zu einer Temperaturabhangigkeit des Wider- 
standes im beobachteten Sinne fiihrt. Ausfiihrliche Rechnungen dazu hat 
z.B. Darmotis®® fiir die extrem diinnen Schichten von MostovetcH’ 
angestellt. 

26 KRAMER, J., u. H. ZAHN: Naturwiss. 20, 792 (1932). — Ann. d. Phys. 19, 


37 (1934). 

27 [TTERBEEK, A. VAN, et al.: Nature, Lond. 156, 634 (1945); 158, 100 
(1946). — Physica, Haag 15, 433 (1949); 16.907 (1950); 20, 1 (1954). 

28 SUHRMANN, R., u. W. BERNDT: Naturwiss. 25, 457 (1937). 

29 SUHRMANN, R., u. H. SCHNACKENBERG: Z. Physik 119, 287 (1942). 

30 Darmois, G.: C. R. Acad. Sci. Paris 243, 241 (1956). — J. Phys. Radium 
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Eine nach diesen Befunden naheliegende Deutung fiir das Verhalten 
unserer Schichten ist es, anzunehmen, daB hier das SiO isolierende 
Trennschichten bildet. Bei der zunadchst fast homogenen Verteilung des 
SiO ist es natiirlich nur ein grobes Modell, hier von ,, lrennschichten ‘‘ 
zu sprechen. Der negative Temperaturkoeffizient wiirde dann auf dem 
Durchtritt der Elektronen durch diese SiO-Trennschichten beruhen. 
Auch der besonders hohe Widerstand ist in diesem Bild gut zu verstehen. 

Allerdings wiirde man in diesem Bild zunachst erwarten, da beim 
Tempern mit dem Wachsen der Kupferkristallite (Beugungsdiagramme) 
auch die Trennschichten dicker werden, und der Widerstand auf diese 
Weise zunimmt. Ein solches Verhalten hat HAMpE*! elektronenmikro- 
skopisch an SiO,-Schichten mit eingelagerten Goldkolloiden beobachtet. 
Bei den geringen SiO-Zusatzen unserer Schichten kénnen die in den 
Korngrenzen zwischen den kleinen Kupferkristalliten liegenden Si0- 
Hautchen nur sehr diinn, unter Umstanden monomolekular, sein. Durch 
die Rekristallisation beim Tempern wird die Zahl der Korngrenzen 
geringer, und das Kupfer schiebt dabei das SiO in kleine Bereiche zu- 
sammen. So ware zu verstehen, daB der Widerstand nach dem Tempern 
mehr und mehr durch die metallischen Eigenschaften des Kupfers selbst 
bestimmt wird, und zum SchluB nur noch ein kleiner Anteil SiO- 
haltiger _Korngrenzen zwischen groBen Metallbereichen die kleine Auf- 
kriimmung der reversiblen Widerstandskurve bei tiefer Temperatur 
verursacht *. 

Durch dieses Modell sind alle beobachteten Erscheinungen — hoher 
Widerstand, Tempereigenschaften und negative Temperaturkoeffi- 
zienten — erklarbar. Ob der Durchgang der Elektronen durch die SiO- 
behafteten Korngrenzen mehr durch den Tunneleffekt oder mehr durch 
einen mit Austrittspotentialen arbeitenden Halbleitermechanismus, 
ahnlich dem von Darmots* vorgeschlagenen, bestimmt wird, laBt sich 
schwer entscheiden. Eine Deutung, wie sie GORTER®® fiir die Messungen 
von VAN ITTERBEEK u. Mitarb.™:?? an sehr diinnen Eisen- und Nickel- 
schichten wegen der Form der dort beobachteten Stromabhangigkeit 
des Widerstandes versuchte, braucht hier nicht in Erwagung gezogen zu 
werden, da eine Stromabhangigkeit des elektrischen Widerstandes hier 
nicht nachzuweisen war. 

Der positive ,,metallische’ Temperaturkoeffizient im linearen Teil 
der Abkiihlungskurve von 360° K (Fig. 7) entspricht unter formaler 


* Der Widerstandsverlauf bei den ausgetemperten Schichten erinnert auch 
an die mehrfach bei tiefen Temperaturen beobachteten Widerstandsminima, die 
mit Streuprozessen an bestimmten gelésten Stérsubstanzen in Zusammenhang 
gebracht werden®2, 

31 Hamper, W.: Z. Physik 152, 470, 476 (1958). 

32 MacDona.p, D.K.C.: Handbuch der Physik, Bd. XIV. 1956. 

33 GorTER, C. J.: Physica, Haag 17, 777 (1951). 
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Zugrundelegung der Matthiessen-Regel*4;35 einer ,,effektiven Schicht- 
dicke™, die viermal kleiner als die nach ToLANSKI gemessene ist. Dies 
zeigt, wie sehr die Strombahnen auch nach der Temperung auf 360° K 
noch eingeengt sind. 


§ 4. Kupferschichten mit Eisenzusatz 
Wie wir sahen, beruhte der hohe Widerstand der in § 2 und 3 beschrie- 
benen Schichten auf der Wirkung isolierender SiO-Hautchen in den 
Kupferschichten. Erzeugt man dagegen Schichten mit einem metalli- 
schen Zusatz, so kann man erwarten, daB der Widerstand dort im 
wesentlichen nur durch Streuung der Elektronen an den Fremdatomen 
und den Gitterst6rungen er- 


héht wird. Ein Beispieldafir = f 
sollen Kupferschichten mit peu 

einem Zusatz von Eisen bil- 8 
den. Sie interessierten auch ae § 
wegen der direkten Ver- 8 = 
gleichsmoglichkeit zu Wider- = r os 
standsmessungen an massi- sa | 8 
ven Legierungen im Konzen- 8 Caan ere = 
trationsbereich der festen ~ : 


Lésung des Eisensim Kupfer. Y 700 ee "K 500 
igetOrzergt-den Wider nie aon. trevesibien Widerstandsyerlaul eines hela? ak 

standsverlauf ftir eine be14° K aufgedampften Schicht aus Kupfer und Eisen im atomaren 

‘ Mischungsverhiltnis 5:1. Schichtdicke 400 A, Breite 1,4 mm, 

aufgedampfte Kupferschicht cero 

mit 16 At-% Eisenzusatz. 

Der Widerstand ist viel kleiner als bei den SiO-haltigen Schichten und 

tempert nur wenig aus. Auf die Wiedergabe der Elektronenbeugungs- 

aufnahmen wurde hier verzichtet. Die Beugungslinien sind etwas 

weniger verbreitert als bei den Schichten mit 9 At-% SiO. 

Hier bietet sich nun die Méglichkeit, abzuschatzen, welche Wider- 
standserhéhung zu erwarten ware, wenn man annimmt, daB das Eisen 
atomar im Kupfer verteilt ist und somit jedes Eisenatom ein Streuzentrum 
fiir Elektronen bildet. Eine solche atomare Verteilung liegt bei stark 
verdiinnten Legierungen, sog. festen Lésungen, vor. Fiir eine feste 
Eisen-Lésung in Kupfer geben PAWLEK und REICHEL** *¢ eine prozen- 
tuale Widerstandserhéhung A g/c von 9,3 wQ cm/At-% an. Dieser Wert 
gilt zwar nur fiir kleine Konzentrationen, die die Elektronenkonzentra- 
tion des Kupfers noch nicht beeinflussen. Extrapoliert man trotzdem 
diese Messungen versuchshalber linear auf unsere Konzentration, so 


34 Pv. F., u. K. ReIcHev: Z. Metallkde 47, 347 (1956). 
35 Kayser, O., F. PAWLEK u. K. REICHEL: Metall 8, 532 (1954). 
36 Vgl. auch VassEL, C.R.: J. Phys. Chem. Solids 7, 90 (1958). 
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ergibt sich eine spezifische Widerstandserhéhung von 155 pQ cm. Inlf 
unseren Schichten kommt zu der Streuung an den Eisenatomen noch § 
die Streuung an physikalischen Gitterfehlern hinzu. Diese bewirkten_ 
schon beim reinen Kupfer vor der Temperung einen spezifischen Wider- | 
stand von 25 pQQcm. Hier ist entsprechend den Beugungsdiagrammen | 
etwas mehr anzunehmen. DaB man allein mit der Extrapolation der | 
Legierungsmessungen schon ungefahr in die GréBenordnung des ge- | 
messenen Widerstandes (250 2Qcm) der eisenhaltigen Kupferschicht 
kommt, zeigt, daB die abschreckende Kondensation offenbar eine Methode | | 
zur Herstellung erzwungener fester Losungen hoher Konzentration ist. | 
Nach #4 sind im thermischen Gleichgewicht bei 20°C nur 0,16 At-% | 
Eisen in Kupfer loslich, bei tieferer Temperatur noch wesentlich weniger. — 

Die geringe Widerstandsabnahme (Fig. 10) zeigt, daB beim Tempern J 
neben der Ausheilung von Gitterfehlern nur langsam das Eisen aus der ff 
Lésung ausgeschieden wird. 

Herrn Prof. Dr. R. Hirscu bin ich ftir die Anregung zu dieser Arbeit und wert- 
volle Hinweise sehr zu Dank verpflichtet. Herrn Prof. Dr. W. BucKxer danke ich 


fiir sein unermiidliches Interesse und viele hilfreiche Diskussionen. Herrn J. Fort- 
MANN habe ich fiir die Ausfiihrung der Hall-Effektsmessungen zu danken. 
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Messung der absoluten Ubergangswahrscheinlichkeiten 
einiger Silizium I-, Silizium II- sowie einiger 
Chlor I- und Chlor II-Linien 


Von 
PETER HEy* 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. Juli 1959) 


In einen wandstabilisierten Lichtbogen wird HCl-Gas eingeblasen. Das erhaltene 
Spektrum gestattet die Messung der Ubergangswahrscheinlichkeiten einiger Chlor- 
Linien. Diese werden benutzt, um in einem mit SiCl, beschickten Bogen Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten von Si I- und Si II-Linien zu ermitteln. Siliziumlinien 
héherer Ionisationsstufen lieBen sich in dem benutzten Lichtbogen nicht anregen. 


A. Experimentelle Moéglichkeiten fiir die Messung 
absoluter Ubergangswahrscheinlichkeiten von Silizium-Linien 


Der hohe Siedepunkt des Siliziums (2630° C) und die Hohe der ersten 
Anregungsstufen von Sil schlieBen die Verwendung des Kingschen 
Ofens fiir Absorptionsmessungen aus. Dagegen geniigen die Tempera- 
turen in der Achse eines Hochstrom-Kohlebogens, um eingebrachtes 
Silizium oder Siliziumdioxyd zu verfliichtigen, héhere Niveaus anzuregen 
und Siliziumatome zu ionisieren. Es wurde daher versucht, sehr fein 
gemahlenes Silizium bzw. Siliziumdioxyd (Sdp.: 2230° C) mit Hilfe eines 
Fihrungsgases in bekanntem Mischungsverhaltnis tangential in die 
Mitte eines wandstabilisierten Lichtbogens einzublasen und die Spektral- 
linien in Emission zu vermessen. Jedoch zeigte sich, daB der Gasstrom 
fiir eine gleichmaBige Pulverzufuhr sehr stark sein muBte, und daB 
infolgedessen die Silizium-Linien im Spektrum des Fithrungsgases unter- 
gingen. 

Daraufhin wurden die gasférmigen und leicht fliichtigen Verbin- 
dungen des Siliziums auf ihre Verwendbarkeit zur Erzeugung von 
Silizium-Emissionsspektren untersucht. Sehr geeignet ware hier das 
SiH, (Sdp.: —112,1° C), da es direkt in den Bogen eingeblasen werden 
kénnte und auBerdem eine Temperaturbestimmung des Plasmas tiber 
die Wasserstofflinien erméglichen wiirde. Jedoch ist SiH, schwierig rein 
herzustellen und zu handhaben, weil es sich an der Luft und bei Gegen- 
wart von Feuchtigkeit explosionsartig zersetzt. 


* Die Arbeit wurde von der General Electric, Research Laboratory, Schenec- 
tady, N.Y., USA in groBziigiger Weise unterstutzt. 
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Dagegen lassen sich die leicht fliichtigen Halogenverbindungen de: 
Siliziums weitaus besser und ungefahrlicher verwenden. Als besonders 
geeignet erschien das SiCl, (Sdp.: 57,6° C), das von der E. Merck AG. 
Darmstadt, industriell hergestellt wird. Da der Dampfdruck von SiClL 
bei 20° C etwa 200 Torr betragt, wurde versucht, die Anregung in einen 
Hochstrom-Entladungsrohr vorzunehmen, mit dem sich bei Impuls: 
betrieb! noch héhere Temperaturen als im Bogen erzielen lassen. Eine 
zeitliche Auflésung der so erhaltenen Spektren (ein Drehspiegel fiihrte 
das Entladungsleuchten iiber den Spektrographenspalt) zeigte jedoch 
daB sich die stéchiometrische Zusammensetzung des Plasmas wahrenc 
der Entladungsdauer veranderte: die Teilchendichte der Siliziumatome 
nahm rasch ab. Abschatzungen iiber die Diffusionsprozesse im Plasma‘ 
ergaben, da8 die Siliziumatome bei den gewahlten Verhaltnissen wahrenc 
der Entladungsdauer mehrmals von der Mitte des Rohres an die Wanc 
gelangen kénnen, von wo sie wegen Kondensation an der kalten Rohr- 
wand jedoch anscheinend nicht mehr reflektiert werden. Daher lief 
sich ein stationarer Zustand ,der fiir Intensitatsmessungen erforderlich 
ist, nicht erreichen. 

Als endgiiltige Losung bot sich schlieBlich die Anregung der Silizium- 
Linien im wandstabilisierten Scheibenbogen® an, in den bei etwa 60° C 
SiCl,-Dampf unter geringem Uberdruck eingeblasen wurde. Bei Kennt- 
nis der Bogentemperatur, die aus Chlor-Linien ermittelt werden konnte, 
lieBen sich die Teilchendichten berechnen. Da aber keine Daten fii 
die Ubergangswahrscheinlichkeiten von Chlor-Linien vorlagen, muBten 
diese in einem Vorversuch bestimmt werden. 


B. Messung der Ubergangswahrscheinlichkeiten 
einiger Cl I- und Cl II-Linien 


1, Experimenteller Teil. Die Lichtquelle. Die Anregung der Chlor- 
Linien erfolgte im wandstabilisierten Scheibenbogen, in den HCl]-Gas 
eingeblasen wurde. Der Lichtbogen brennt zwischen zwei axial durch- 
bohrten Kohlen in einem 5 mm weiten und 45 mm langen Kanal, dex 
von aufeinandergelegten Kupferplatten gebildet wird, die in der Mitte 
mit einer Bohrung versehen und durch Pertinaxringe gegeneinande1 
isoliert sind. Der mittlere Isolationsring ist mit einer tangentialen 
Bohrung sowie einem Rohransatz versehen, durch den die Zufuhr de; 
HCl-Gases erfolgte. 

Chlorwasserstoff wurde wahlweise einer Bombe mit technischem HCL 
Gas oder einem mit NaCl und H,SO, beschickten Kippschen Apparat 


1 WuLFr, H.: Z. Physik 150, 614 (1957). 

2 CHAPMAN, S., u. T. G. CowL_ine: The Mathematical Theory of Non-Uniforn 
Gases. Cambridge: University Press 1953. ; 

8 Siehe z.B. RicuTeER, J.: Z. Physik 151, 114 (1958). 
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entnommen und unter leichtem Uberdruck in den Bogen eingeblasen. 
Ein 600 V-Umformer lieferte den nétigen Gleichstrom, der bei den 
einzelnen Aufnahmen von 48 bis 77 Amp variiert wurde. Da die ent- 
stehende Warme im Gegensatz zu wassergekiihlten Scheibenbégen hier 
von den Kupferplatten aufgenommen werden muBte, war die Brenn- 
dauer auf etwa 15 sec beschrankt. Um eine definierte Lange der leuch- 
tenden Saule zu erhalten, wurde an den duBeren Enden der Kohle- 
Elektroden PreBluft eingeblasen, so daB die heiBen Gase zwischen den 
Endplatten des Bogenkanals und den inneren Enden der Kohlen zur 
Seite gepreBt wurden. Ortliche Verschiebungen der Bogensdule und 
wesentliche Stromschwankungen traten nicht auf. Die Beobachtung 
erfolgte end-on durch eine axiale Elektrodenbohrung. Als Lange der 
leuchtenden Saule wurde der Mittelwert zwischen Elektrodenabstand 
und Kanallange angenommen. 

Die Messung der Linienintensitdten. Zur spektralen Zerlegung diente 
ein Glasprismen-Spektrograph mit einer Dispersion von 29,3 bzw. 
4,2 A/mm bei 6400 bzw. 3800 A. Die Mitte der Bogenachse wurde tiber 
einen Umlenkspiegel mittels eines Achromaten auf den Spektrographen- 
spalt etwa 2,5fach vergr6éBert abgebildet. 

Unmittelbar vor der Abbildungslinse befand sich eine Kreisblende (@ = 5,4mm), 
die den Offnungswinkel des Bogens auf 1:100 herabsetzte, damit nur Licht aus 
der nachsten Umgebung der Bogenachse auf die Mitte des Spaltes gelangen konnte. 
Die Aufnahmen erfolgten mit einer Belichtungszeit von }—1 sec auf Hauff- 
Pancrosin-Platten 17/10° DIN. Entwicklungsdaten: 10 min in Agfa-Rodinal, Ver- 
diinnung 1:50, bei 18°C. Zusammen mit je drei HCl-Spektren wurden zwei 
Normalstrahlerkontinua von einem Eulerschen Kohlebogen* und mit Hilfe eines 
Platinstufenfilters spektral zerlegte Intensitatsmarken mit jeweils der gleichen 
Belichtungszeit aufgenommen. Die Einblendung des Normalstrahlers, dessen 
Anodenkrater in gleicher Entfernung vom Spiegel stand wie der Bogenmittel- 
punkt, erfolgte durch Drehung des Umlenkspiegels um 90°. Um Normalstrahler- 


und Linien-Intensitaten von gleicher GréSenordnung zu erhalten, muBte bei Auf- 
nahmen des Normalstrahlers der Offnungswinkel, d.h. die Blende, in bekanntem 


MaBe vergréBert werden. 
Zur Kontrolle wurde der Bogen bei einigen Platten mit einer Filterkombi- 


nation abgeschwacht und Normalstrahler sowie Bogen mit gleichem Offnungs- 
winkel aufgenommen. — Als Lichtquelle fiir die Erzeugung der Intensitatsmarken 
diente ebenfalls der Normalstrahler, dessen Anodenkrater mit einem Achromaten 
stark vergroBert auf den Spektrographenspalt abgebildet wurde. Unmittelbar vor 
dem Spalt stand das Platinstufenfilter. Bei den Stufenaufnahmen muBte die 
Spaltbreite etwa viermal gréBer als beim Bogen gewahlt werden, um den richtigen 
Intensitatsbereich zu iiberstreichen. 

2. Theoretischer Teil. Im Falle optisch diinner Schicht ist die Ein- 
steinsche Emissions-Ubergangswahrscheinlichkeit A,,,, einer Spektral- 


linie der Wellenlange A iiber die Beziehung 
he N 
=— = _—~A—_——_- 4 
ee, fuaa tna Aum ee ( ) 


4 EuLer, J.: Ann. Phys. (6), 11, 203 (1953); 14 (1954). 
Z. Physik. Bd. 157 
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mit der Linien-Intensitat J,,,, (in erg sect rad cm) verkniipft. Hierbé 
sind: / die Lange der leuchtenden Saule, h, c, k die bekannten Natu 
konstanten und N,, die Anzahl der Teilchen pro cm? 1m oberen Quanter 
zustand m, die sich nach der Boltzmann-Formel aus der Dichte n, alle 
Teilchen der betreffenden Ionisationsstufe 7, der Plasmatemperatur 7 
der Zustandssumme u,, dem statistischen Gewicht g,, und der Anregung: 
energie E,, (in erg) des oberen Quantenzustandes ergibt. 


uo (St) uz (Cl)* 


7T/7000°K I 


Fig. 1. Zustandssummen von Cl, Cl*, Si und Sit 


Die Teilchendichten der fiinf Komponenten des HCl-Plasmas my, my. 
Nc, Nc, NM, lassen sich als Funktion der Temperatur aus den Saha 
Gleichungen fiir die Ionisation von H und Cl, aus der Quasineutralitats 
bedingung, dem Daltonschen Gesetz und dem stéchiometrischen Ve1 
haltnis berechnen. Die temperaturabhangigen Zustandssummen, die i 
die Saha-Gleichungen eingehen, ergeben sich in bekannter Weise au 


u, (T) => §m° ©XP (SF . (2 


Siehe Fig. 14. ZweckmaBigerweise ermittelt man erst ,(7) und dan: 
die anderen Teilchendichten 1; (7). 
Da in Plasmen die Ionisationsgrenze vorriickt®, erniedrigt sich i 
den Saha-Gleichungen die Ionisationsenergie Ey um den Betrag 
AE,y=7-10-7-m3 = (in eV). (3 
Mit den korrigierten Werten fiir E, lassen sich neue Saha-Gleichunge 
und damit auch verbesserte Teilchendichten ;(T) berechnen (Fig. 2 
Ein weiterer Iterationsschritt mit abermals verbesserten Ionisations 


energien bringt keine wesentliche Korrektur. Stellt man die Besetzungs 
° UNSOLD, A.: Z. Astrophys. 24, 355 (1948). 
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zahlen N,, des oberen Niveaus von H; als Funktion der Temperatur dar 
(Fig. 2), dann lassen sich durch eine absolute Intensitatsmessung von 
H, aus Gl. (1) zunachst N,, (7) und aus Fig. 2 die Temperatur und die Teil- 
chendichten mg und m+ bestimmen. SchlieBlich kénnen durch Messung 
derabsolutenIntensitaten 


der Chlor-Linien nach 
Gl. (1) deren Ubergangs- 
wahrscheinlichkeiten be- f 
rechnet werden. 


3. Auswertung und Er- 
gebnisse. Die starksten 
Cl I-Linien bei 2A=4601, 
4526 und 4390A sowie die 
starkste Cl I[-Linie bei 
4795 A wurden ebenso wie 
die Linie H,; mit einem ” 
Registrierphotometer zu- 
sammen mit Intensitats- 
marken und Normalstrah- 
ler photometriert, mit 
HilfederSchwarzungskur- 5 
ven in Intensitatsprofile 
umgezeichnet und zur Er- 
mittlung derGesamtinten- 
sitat planimetriert. Durch 
Vergleich der Intensitat is 
der Linienspitzen mit der 8 9 70 1 2 13 mw 0s 
Kirchhoff - Planck - Funk- 7 [1000°K] 

: ; ane Ze Fig. 2. Teilchendichten im HCl-Plasma und Besetzungszahl Nj», 
tion der jeweiligen Plas- des oberen Niveaus von Hg 
matemperatur konnte 
nach gewiesen werden, da® alle Linien aus optisch diinner Schicht 
emittiert wurden. Es gelangten sechs Spektren zur Auswertung. Die 


17 


Tabelle 1. Ubergangswahrscheinlichkeiten einiger Chlor-Linien 


Fehler 


maximaler | mittlerer 


A (sec) 
gemessen 


Ubergang 


Cl I 4601 4s*Pin— 5p Fie cae ye Os I 
Cl 14526 CE A ey de 2 +11% | + 5% 
Cl 1 4390 454Pj.— 5p *Dajo wig OS =A 7o) | + 5% 
C1 II 4795 45°S, —4p °P, 29: 108 415% | +7% 


Temperaturen lagen zwischen 11 490° K (48 Amp) und 1241 5°K (77 Amp). 
Die gemittelten MeBergebnisse sind in Tabelle 1 wiedergegeben. 


6* 


/¥. 
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C. Messung der Ubergangswahrscheinlichkeiten von Si I- und Si IT- 
Linien se 
1. Experimenteller Teil. Die Anregung der Silizium-Linien erfolgte 
ebenfalls in dem beschriebenen Scheibenbogen, der nun mit Strom- 
starken zwischen 55 und 125 Amp betrieben wurde. Unmittelbar am 
Rohransatz der Gaszufiihrung war tiber ein kurzes Silicon-Schlauchstiick 
ein mit SiCl, gefiill- 
terVerdampfungskolben 
angeschlossen, der mit- 
tels einer Gasflamme 
erwarmt werden konnte. 
Dadurch —_verdampfte 
SiC],, — stromte “untes 
leichtem Uberdruck in 
das zur Vermeidung 
von Kondensation vor- 
gewarmte Bogengehause 
und drangte die Luft 
aus dem Bogenkanal. 
Sodann wurde der Bogen 
mit einem diinnen Kohle- 
stab, der durch die Elek- 
trodenbohrung gescho- 
ben werden konnte, ge- 
ziindet. Die Beobach- 
tung erfolgte wieder 
end-on. Die optische 
Anordnung, die MeB- 
jy Und Auswertungsmetho- 
: betas 72000°K der waren die gleichen 
wie bei der Messung der 
Chlor-Linien. 


Fig. 3 Teilchendichten im SiCl,-Plasma 


Wegen der groBen Intensitat der Silizium-Linien muBten lediglich der Offnungs- 
winkel fiir den Normalstrahler und die Spaltweiten fiir die Stufen etwas erdBer 
gewahlt werden. Um einen groBen Intensitatsbereich zu iiberstreichen, wurde auf 
einigen Platten der Normalstrahler mit zwei verschiedenen Offnungswinkeln und 
die Stufen mit zwei verschiedenen Spaltweiten aufgenommen. Infolge der groBen 
Dispersion des Spektrographen konnte der ganze interessierende Wellenlangenbereich 
nicht zusammenhangend erfa8t werden, so daB zunachst derrote und nach Umyustie- 
rung der violette Teil des Spektrums aufgenommen werden muBte. Die Chlor-Linien 


zur Temperaturbestimmung lagen in dem sich uberlappenden Wellenlangen- 
gebiet. 
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2. Theoretischer Teil. Auch die theoretischen Uberlegungen sind 
dieselben wie im vorigen Kapitel, nur wird die Temperaturbestimmung 
jetzt mit Hilfe der dort vermessenen Chlor-Linien vorgenommen. Fig. 3 
zeigt die berechneten Teilchendichten der Plasmakomponenten (15, n5;+, 
Nc, Mr, ,) als Funktion der Temperatur. Wie beim HCl-Plasma 
stehen hier fiinf analoge Gleichungen zur Berechnung der Teilchen- 
dichten zur Verfiigung. 


3. Auswertung und Ergebnisse. Im roten und violetten Teilbereich 
wurden 15 bzw. 11 Spektren ausgewertet ; jedoch lieBen sich nicht immer 
alle vorhandenen Linien vermessen, da z.B. bei hdheren Temperaturen 
einige Linien sich wegen starker Verbreiterung gegenseitig stérten 
oder aus nicht mehr geniigend optisch diinner Schicht emittiert 
wurden. 

Da bei gleicher Stromstarke im SiCl,-Bogen infolge der niedrigen 
Ionisationsspannung des Siliziums die Temperatur niedriger und die 
Elektronendichte gréBer als im HCl-Bogen ist, tritt die ClII- Linie 
4795 A nur schwach auf und kann lediglich bei hoherer Bogentemperatur 
mit zur Temperaturbestimmung herangezogen werden; dagegen lassen 
sich die ClI-Linien in allen Spektren gut auswerten. Die einzelnen 
Temperaturmessungen aus den verschiedenen Chlor-Linien eines Spek- 
trums wiesen Abweichungen von etwa 1% vom Mittelwert auf. Die 
Temperaturen variierten je nach Stromstarke zwischen 9430° K und 
11 800° K. 

Besonders bei niederer Plasmatemperatur findet man eine ganze 
Reihe von Sil-Linien, von denen aber die meisten durch Nachbarn 
aus anderen Multipletts oder durch Selbstabsorption (3906 A) gestért 
sind, so da8 nur die Singulett-Linie 5949 A und die Interkombinations- 
linie 4103 A ausgewertet werden konnten. Dagegen lieBen sich eine 
Anzahl von Si II-Dublett-Linien in dem untersuchten Wellenlangen- 
gebiet relativ gut vermessen. SiII-Linien aus dem Quartett-System 
waren dagegen nur andeutungsweise vorhanden. 

Das S-P-Dublett 6371/47 A sollte nach der Burger-Dorgeloschen- 
Summenregel ein theoretisches Intensitatsverhaltnis von 1:2 besitzen. 
Dies war jedoch nur bei Temperaturen unter etwa 10000° K der Fall. 
Infolge wachsender optischer Dicke besonders der starkeren Linie 6347 A 
wurde das Intensitatsverhaltnis mit wachsender Temperatur immer 
kleiner. Bei Aufnahmen mit héheren Temperaturen erreichte die In- 
tensitat der Linienspitze schlieBlich den Wert der entsprechenden 
Kirchhoff-Planck-Funktion, so daB hieraus nochmals die Temperatur 
gemessen werden konnte. Die Abweichung von der Temperaturbestim- 
mung aus den Chlor-Linien betrug maximal etwa 1%, d.h. 100° K. Auch 
bei der Linie 6371 A erfolgte die Emission meistens aus nicht mehr 
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geniigend diinner Schicht, so da diese Linie erst auf optisch diinne 
Schicht reduziert werden muBte*. 

Im Rahmen der MeBgenauigkeit war kein Gang der Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit mit der Temperatur zu beobachten. Das Verhdltnis 
der Intensitaten der Linien 5056 und 5041 A betrug bei jeder Aufnahme 
etwa 1:2, wie es die Theorie fordert. 

Die Messung der absoluten Intensitat der Linien 4131/28 und 4103 
sowie 3863/56/53 A ist etwas ungenauer, da hier der Normalstrahler 
durch die beiden CN-Banden bei 4216 bzw. bei 3883 A gestért ist. Im 
ersten Falle konnte aber sehr gut interpoliert werden, indem man den 
Normalstrahler mit geringer Auflésung in Dispersionsrichtung photo- 
metrierte, die ungestérten Enden des Kontinuums sinngemaB verband 
und die gesuchte Wellenlange aus dem Abstand vom Bandenkopf er- 
mittelte. Im zweiten Falle (bei den Wellenlangen 3863 bis 54) muBte 
jedoch das Kontinuum des Normalstrahlers extrapoliert werden, wo- 
durch eine gréBere Unsicherheit eintrat. Da diese Linien durch Zwei- 
Elektronenspriinge entstehen und sich nicht nach dem Verfahren von 
Bates und DaMGAARD berechnen lassen, wurde versucht, diese Linien 
trotz der gréBeren Ungenauigkeit auszuwerten. Es zeigte sich, daB die 
einzelnen Messungen von ihrem Mittelwert nicht starker abwichen, als 
dies bei anderen Linien der Fall war. Wie zu erwarten, war die Summen- 
regel hier fiir die Intensitatsverhaltnisse nicht erfiillt. 

Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 wiedergegeben. Um die gemessenen 
Ubergangswahrscheinlichkeiten der einzelnen Linien mit den Werten 
von Bates und DamGaAarpD fiir die ganzen Multipletts vergleichen zu 
konnen, wurden die MeBwerte mit Hilfe der Summenregel umgerechnet 
(vorletzte Spalte der Tabelle 2). Eine Gegentiberstellung ergibt, daf 
die gemessenen Ubergangswahrscheinlichkeiten etwa 30 bis 50% unter 
den theoretischen Werten liegen; eine Ubereinstimmung wurde lediglich 


* Exakt gilt fiir das Linienprofil 
T(A) = B(A, T)-(1—e~*), 
wobei B(A, T) die Kirchhoff-Planck-Funktion und x der von { abhangige Absorp: 
tionskoeffizient ist. Fiir optisch diinne Schicht geht die Gleichung iiber in 
TENG) = TEN (7), 18) opal) 


Tragt man (1—e~*) gegen x auf, dann kann man die gemessenen J (4)-Werte det 
Linie in I*(A)-Werte umrechnen, da B(A, T) bekannt ist. Die in Gl. (1) einzu 
setzende Gesamtintensitat ist dann 


Lum = Jf T*(A) “dh. 
Fiir die Linie 6347 A l4Bt sich das Verfahren nicht mehr anwenden, da es be 
groBer optischer Dicke zu ungenau wird. Fiir alle anderen Linien ist die Schich 


geniigend optisch diinn, wie ein Vergleich der Intensitat der Linienspitzen mi 
der Kirchhoff-Planck-Funktion zeigte. 
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bei der Linie 6371 A gefunden. Das entspricht etwa den Ergebnissen 
von RICHTER®, JURGENS? und MotscHMANN® bei anderen Elementen. 

Si I1I-Linien lieBen sich in dem benutzten Rohrbogen nicht anregen. 
Sie werden auch nicht auftreten, solange noch Si I-Linien mit nennens- 
werter Intensitat erscheinen, da unter normalen Bedingungen nie drei 
Ionisationsstufen mit wesentlicher Teilchendichte gleichzeitig vorhanden 
sind. Die fiir die zweite Ionisation benétigte Temperatur konnte in dem 
Bogen nicht erzielt werden. 


Tabelle 2. Ubergangswahrscheinlichkeiten einiger Silizium-Linien 
ee 


: a = A (sec!) | maximaler berechnet 
#(A) Ubergang gemessen Fehler ENS ESE B. and Es 
Si 15949 | 4s1R —5p'1D, 2,14°10® | +20% - — 
Si 14103 3P1S9 —453BR 1,7,°10° | +23% = = 
Sill 6371 45 7S, —4p2By Posey? HO || SE DSM || 75° MOH I AAS) 2 110! 
Sill 5979 DPE) = Se ASii, 55 Og O00 P= 25. Jon 84g 400 45229108 
Si II 5056,3 i | 
SiIT 5056,0|( 4P [22 —44"Psia,aja| 5.97°10" | + 25% 
aoe el - | | 8789740" | 4550108 
SiII 5041 4p*Bi, —44 Daze 7s3ep7 10 Waee25 Ve 
S11h 4431 | 347Ds, —47 ?Fijo s/o |) 
ie , 5 8 cal 9 +408 » 108 
ene ewe 32D Agi ig eifo i weil 20. be atl ao Bene 
SiII 3863 | 3p7D3j. —4p?Bje 235° 10" | +30:% — - 
Si II 3856 | 
ae } 3P*Dsjo3/2— 4+? "Bio 2,210’ | + 30% = = 


Si Il 3854 


A. gesamt bedeutet: Ubergangswahrscheinlichkeit fiir das gesamte Multiplett, 
berechnet nach der Summenregel aus den gemessenen Werten fiir die einzelnen 
Linien. Berechnet B. und D. bedeutet: Theoretische Ubergangswahrscheinlichkeit 
fiir das ganze Multiplett nach Bates und DAMGAARD. 


D. Schlu8betrachtungen und Fehlerdiskussion 


Im allgemeinen wird eine Temperaturmessung um so genauer, je 
steiler dort die Anregungsfunktion J,,,,(Z) bzw. N,,(7) verlauft (wie 
z.B. bei den Cl II-Linien), da dann ein groBer Fehler in der Intensitats- 
messung nur einen kleinen Fehler in der Temperaturbestimmung zur 
Folge hat. Im Maximum der Anregungsfunktion wird die Temperatur- 
messung am ungenauesten. Umgekehrt wird die Genauigkeit der Uber- 
gangswahrscheinlichkeit am gr6éBten, wenn man (wie z.B. bei den Si I- 
Linien) im Maximum der Anregungsfunktion arbeitet, da dann der 
Temperaturfehler nur in geringem MaBe eingeht. Die Si I[-Linien 


6 RICHTER, J.: Z. Physik 151, 114 (1958). 
7 Jurcens, G.: Z. Physik 138, 613 (1954). 
8 MotscHMANN, H.: Z. Physik 143, 77 (1955). 
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konnten nicht im Maximum angeregt werden, da die dafiir bendtigte 
hohe Temperatur nicht erreicht werden konnte. 

Der Fehler bei photographischen Intensitaétsmessungen liegt in der 
GréBenordnung von 10%. Die Ungenauigkeit in der Lange der Bogen- 
sdule betragt etwa 5%. 

SchlieBlich ware noch zu untersuchen, wo etwaige systematische 
Fehler auftreten kénnten. Es ist z.B. méglich, daB das Gleichungs- 
system zur Bestimmung der Teilchendichten die wirklichen Zustande 
und Prozesse im Bogen nicht genau beschreibt. So ware es denkbar, 
daB in der Bogenachse ambipolare oder thermische Ditfusionseffekte 
infolge der verschiedenen Ionisationsspannungen und Atomgewichte der 
Plasmakomponenten auftreten, so da dort die stéchiometrische Zu- 
sammensetzung gestdrt ist. Die quantitative Behandlung dieses Problems 
ist aber bisher noch nicht zufriedenstellend gelungen®. Abschatzung 
und Nachpriifung der experimentellen Ergebnisse in dieser Richtung 
zeigten, daB diese Effekte zumindest innerhalb der Fehlergrenzen legen 
miissen; ein Gang der Messungen mit der Temperatur konnte ebenfalls 
nicht festgestellt werden. Dagegen diirfte das thermische Gleichgewicht 
bei dem verwendeten Bogen und den herrschenden Teilchendichten in 
der Bogenachse gesichert sein. 

Herrn Professor Dr. W. LocHTE-HOLTGREVEN, Leiter des Kieler Instituts fiir 
Experimentalphysik, danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir sein 


stets forderndes Interesse. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir 
die Uberlassung der Stromversorgungsanlage und des Photometers. 


9 LocHTE-HOLTGREVEN, W.: Naturwiss. 46, 342 (1959). 
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Polarisation und Zeitumkehrinvarianz 
in starken Wechselwirkungen 
Von 
PETER STICHEL 
~ (Eingegangen am 10. August 1959) 


The Satchler-theorem about a relation between the spin tensor moments produced 
in a two particle reaction, and the angular distribution induced by these moments 
in the time inverse reaction is generalized in a relativistic covariant manner. 


Einleitung 


Als Folge der T.R.I.* ergibt sich nach L. WOLFENSTEIN und J. ASH- 
KIN ein bekannter Zusammenhang zwischen Winkelverteilung und 
Polarisation bei der elastischen Streuung von Spin $-Teilchen!. Das 
Ergebnis sei kurz angefithrt: W sei die Winkelverteilung fiir die elastische 


St o kx 
oe PE Sy We by ce (E 1) 


wobei die A-Teilchen durch den Polarisationsvektor <6); im Anfangs- 
zustand charakterisiert sind. <6), sei die Polarisation der A-Teilchen 
im Endzustand bei unpolarisierten Teilchen im Anfangszustand.. Auf 
Grund von T.R.I., Raumspiegelungsinvarianz und Drehinvarianz erhalt 
man den Zusammenhang 


WoW, W, =Wo({e>;, <F))). (E 2) 


In einer Arbeit von G. R. SATCHLER? wurde gezeigt, da (E 2) Spezialfall 
eines viel allgemeineren Theorems ist. SATCHLER erweiterte das Theorem 
auf beliebige Reaktionen A + B—-C-+D mit beliebigen Spins der be- 
teiligten Teilchen. An die Stelle der Polarisationsvektoren (¢) treten 
bei ihm die Spin-Tensor-Momente bis zum Grade 2s (s = Spin des Teil- 
chens) und (E 2) erhalt die Gestalt einer Summe iiber samtliche Skalar- 
produkte der Tensormomente in der Hin- bzw. Riickreaktion. SATCHLER 
benutzt in seiner Arbeit eine nichtrelativistische Beschreibung des Spins. 


* Hier und im folgenden soll T.R.I. eine Abkiirzung fiir Zeitumkehrinvarianz 
(= time reversal invariance) sein. 

xx Alle Teilchen (Elementarteilchen und Compound-Systeme) werden in dieser 
Arbeit durch groBe lateinische Buchstaben dargestellt. 

1 WOLFENSTEIN, L., u. J. ASHKIN: Phys. Rev. 85, 947 (1952). 

2 SaTCHLER, G.R.: Nuclear Phys. 8, 65 (1958); vgl. auch SurroxKov, M.1.: 
Soviet Phys. JETP 6, 748 (1958); Bmrenxy, S.M., L.I. Laprpus, L.D. Puzikov 
u. R.M. Rynp1n: Nuclear Phys. 7, 646 (1958). 
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Zweck der vorliegenden Arbeit ist es, das Satchler-Theorem in einer 
relativistisch kovarianten Weise zu verallgemeinern. 


In Abschnitt I wird die theoretische Ausgangsposition formuliert. 


Die in I gewonnene kovariante Basis des Hilbert-Raumes dient der | 


Definition kovarianter Spin-Tensoroperatoren in Abschnitt II, mit 
deren Hilfe dann in Abschnitt III das verallgemeinerte Satchler-Theorem 
formuliert werden kann. 


I. Formulierung der theoretischen Ausgangsposition 


In diesem Abschnitt sollen die Grundvoraussetzungen der Theorie } 


behandelt werden. 
Es werden folgende Forderungen gestellt: 


1. Eine Basis des Hilbert-Raumes § sei nach LEHMANN-SYMANZIK- 
ZIMMERMANN®, HaaG# u. a. durch das System der Heisenberg-Vektoren 
{po™} gegeben. Die y% erlauben in bekannter Weise eine Partikelinter- 
pretation. Insbesondere haben die Einteilchenzustande in der Impuls- 


darstellung die Form a (p = Viererimpuls) mit der Normierung 


ap ein ein ae 
4 Va. p? Yep? == 0x8 (1) 


2. S-Operator: Neben der Basis {y{"} existiert eine andere Basis 
{ys} mit bekannter Partikelinterpretation*.*. Beide Systeme von 
Zustandsvektoren sind durch eine unitare Transformation miteinander 


verkniipft 
yin = Sys 2) 


mit SSt=StS=1 und Syysc=Yyac- Der ganze Mechanismus der 
Wechselwirkung zwischen den verschiedenen Teilchen ist in S ent- 
halten. 


3. Relativistische Invarianz: Die Theorie sei invariant gegeniiber 
der eigentlich-orthochronen inhomogenen Lorentz-Gruppe 2. Jedem 
Le kann ein unitarer Operator D(L) in § zugeordnet werden, der die 
Darstellungsrelation erfiillt * *: 


D (LZ) D (Ls) =+D (L, Ll) : (3) 
Relativistische Invarianz heiBt dann?: 


Payee yey ab (4) 


zu verstehen. 


3 LEHMANN, H., K. SyMANZIK u. W. ZIMMERMANN: Nuovo Cim. 1, 205 (1955). 
* Haac, R.: Dan. Mat.-Fys. Medd. 29, No. 12 (1955) 
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Wir fordern*: Die einem Teilchen zugeordenten Zustandsvektoren * Wo, p 
transformieren sich nach einer irreduziblen unitaren Darstellung von &. 
Das Vakuum soll sich nach der identischen Darstellung transformieren, 


d.h. 
D (L) YPvac — Yvac- 
Die irreduziblen unitaren Darstellungen von & wurden in ihrer expliziten 


Gestalt von Iu. M. SHiroKov® und C. FronspaAL® behandelt. Eine 
kovariante Basis im Teilraum der Einteilchenzustainde bilden die yt s 


$ aime 4 a,p,m? 
die folgendermaBen definiert sind**: 
OP Mss ae non Mo S2,.M,s __ M, 
LF Pa b,m ne M Pa, p,m? S) Wen =a s(s i 1) sn (5) 
Mise M,s . Ms 8 M, 
Le Pa, p,m c ea Wa, p,m? S3 Ya, ih = Vo, oh 
P, ist der Operator des Viererimpulses mit den Eigenwerten p,, M die 


Masse und s der Spin des Teilchens. S ist der im Anhang definierte 
kovariante Spin-Vektoroperator. Durch die Zahlen M und s ist eine 
unitare irreduzible Darstellung von & charakterisiert. Die Basiselemente 
innerhalb eines irreduziblen Darstellungsraumes werden dann_ bei 
festem M und s durch die kontinuierlichen bzw. diskreten Indizes p und 
m gekennzeichnet. « ist eine Zusammenfassung fiir die von der Lorentz- 
Gruppe unabhangigen Quantenzahlen wie Ladung, Isospin usw. 


Bezeichnen wir mit &(@¢ &) die Gruppe der eigentlich-orthochronen 
homogenen Lorentz-Transformationen (Lorentz-Drehungen), so trans- 
formieren sich die y, ,, unter LE& gemaB*** 


D (L) Wp, m Da WL p,m’ Ly m (R (L, p)) : (6) 


Die D5, (R (i p)) sind die Matrixelemente der irreduziblen Darstellung 
der dreidimensionalen Drehgruppe vom Grade s fiir die Drehung A (L,#), 
welche von L und # abhangt. Fir R(L, f) gilt 7 


R(L, p) =AppLl Ay, (7) 
* Die Indizes ,,ein“‘ und ,,aus 
lich ist, im folgenden weggelassen. 
*x In dieser Arbeit beschranken wir uns auf Teilchen mit endlicher Ruhemasse. 
*** Vel. auch Ref. * und ®. 
+ Um die Art der Drehung R(L, p) zu studieren, unterscheide man zwei Falle®: 
4. L ist eine dreidimensionale Drehung, d.h. L= R°. Dann gilt 


R(R?, p) = R°. 


“¢ 


werden, soweit keine Spezialisierung erforder- 


2. Ist L eine spezielle Lorentz-Transformation A, mit der Geschwindigkeit u, 
so steht die Drehachse von R(A,, p) senkrecht auf den Vektoren u undp. 

5 SurroKov, Iu. M.: Soviet Phys. JETP 6, 664, 919, 929 (1958); 8, 703 (1959). 

6 FRONSDAL, C.: Phys. Rev. 113, 1367 (1959). 
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wobei A, diejenige spezielle Lorentz-Transformation ist, die drehungs- 
frei vom Ruhesystem in das System transformiert, in dem das Teilchen 
den Impuls p hat (vgl. die explizite Gestalt von A, im Anhang). 


4. Die Theorie sei invariant unter der Zeitumkehrtransformation 7. | 


Nach Haac? bedeutet T.R.I. 


Tosti Vases (3) 


T ist ein antiunitarer Operator*, damit bei Anwendung von T die 
Energie positiv definit bleibt. 
Die Darstellungsrelationen fiir 7 lauten dann u. a’. 


Die iP | 
Peerr: (9) 
i Sem Re oO 


Da auf Grund von (9) die Invarianten von 2 Pp? und S? unter 7 


erhalten bleiben, wollen wir uns nur fiir solche Darstellungen von T 


interessieren, die keine Erweiterung des Darstellungsraumes erforderlich — 


machen *®*. 


In Ubereinstimmung mit Haac# gilt dann auf Grund von (9) bei 
Anwendung von 7 auf unsere Basisvektoren 


Tn = Ne (M) VEE am (10) 


y bedeutet raumliche Spiegelung, d.h. r(B, Dy = (=F, po). Die Phasen 
7,(m) bestimmen sich aus den Vertauschungsrelationen (9) nach CoE- 


8 
STER® zu n,(m) = (—1)8—™. (114) 


Mit (10) kénnen wir nun eine zu (8) aquivalente Fassung der T.R.1I. 
formulieren. 


T.R.I. bedeutet: 


Aus bales) aka oc (12) 
folgt re SS . 


Das Verhalten der Basisvektoren unter Raumspiegelung braucht 
nicht untersucht zu werden, da nach SATCHLER? Raumspiegelungs- 
invarianz fir die Ableitung des Theorems nicht notwendig ist. 


* T geniigt also den Relationen TTt=TtT=1, aber TA=A*T, wenn J 
eine komplexe Zahl ist. Tt ist der zu T antihermitisch konjugierte Operator, der 
durch (y,, Ty,> = (yp, Tty,> definiert ist. 

** Durch diese Forderung werden fiir Teilchen mit halbzahligem Spin nur 
Darstellungen mit T?= —1 zugelassen (wie unmittelbar aus (10), (41) und (12) 
folgt). Diese Darstellung von T liegt z.B. auch bei der Dirac-Gleichung vor. 

7 Vgl. Forpy, L.L.: Phys. Rev. 102, 568 (1956) 

8 CoEsTER, F.: Phys. Rev. 89, 619 (1953). 
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II. Kovariante Spin-Tensoroperatoren 
In diesem Abschnitt sollen in Verallgemeinerung der aus der nicht- 
relativistischen Quantenmechanik bekannten Multipol-Spinoperatoren 9 
kovariante Spin-Tensoroperatoren definiert und ihre Eigenschaiten 
untersucht werden *. 
Wir definieren fiir ein Teilchen mit der Masse M und dem Spin s 
Operatoren F, ,,(6) durch 


en?) =) (—1)*-™ (2s+1)*C (ssq;m’, ph m') | Pipe > Poe (13) 


Dabei sind die C (abc, «) Clebsch-Gordan-Koeffizienten in der Schreib- 
weise von M.E. RoseE?®, 
Die F, ,,(p) verhalten sich in bezug auf Lorentz-Transformationen 
wie folgt: 
1. Translationen: Laut Konstruktion gilt 
Lees Pile =o 0, 


d.h. die F, ,,(p) sind translationsinvariant. 
2. Lorentz-Drehungen: Fiir LE & gilt 
D(L) Fy, m(b) D> (L) = XE, m (LP) Div, m (R(E, B)) - (14) 
Der Beweis von (14) ergibt sich unmittelbar aus der Transformation der 
Wp,m unter L gemaB (6) und der Konstruktion (13). 
3. Zeitumkehr: Mit (10), (11) und (13) gilt 


Ee a) Pe (15) 


q,m 


Die F, ,,(p) transformieren sich also irreduzibel unter der vollen Lorentz- 
Gruppe, und zwar unter der Untergruppe der homogenen Lorentz- 
Transformationen wie ein Teilchen der Masse M und des Spins g, wah- 
rend die Translationen auf die Identitat abgebildet werden. Die Eigen- 
schaften 1. bis 3. werden auch von den Spin-Vektoroperatoren erfiillt 
[vgl. den Anhang und (9)]. Aus dem Vergleich von (13) und (A 12) 
sieht man auBerdem, dab die F, ,,(p) und die S,, (6) bis auf einen Faktor 
die gleichen Matrixelemente haben, also miissen sie bis auf diesen Faktor 
gleich sein. Man erhalt 


5, (2) = (SSF" VF, (6). (16) 


Ai 
®) 


* Man beachte, daB der Begriff ,,Tensor‘‘ hier nicht im wiblichen Sinne ge- 
braucht wird, da die in (13) definierten F; ,, (p) kovariante GroBen mit einem dis- 
kreten Index m und einem kontinuierlichen Index p sind. Im Unterschied zu den 
endlichen Produkten von Vierervektoren (= iibliche Tensoren) transformieren sich 
diese Fy, (p) nach einer unitéren Darstellung von &. 

9 Vel. BIEDENHARN, L.C.: Ann. of Phys. 4, 104 (1958). 

10 Vgl. Rose, M.E., u. L.C. BrzeDENHARN: Rev. Mod. Phys. DNs, HP) (GIO)N3))- 


Q4 PETER STICHEL: 


Die Normierung in (13) ist so gewahlt, daB 


Fa o() = P(p) (7) 


gilt, wobei P(p) der Projektionsoperator fiir Einteilchenzustande zum > 
Impuls ist. | 


Hermitizitat: 


Die F,, ,,(f) sind hermitisch in folgendem Sinne 


En () oa. as i a Ns (18) | 


III. Der Zusammenhang zwischen den Polarisationen 
in Vor- und Rickwéartsreaktionen und der Winkelverteilung 


Mit dem in den Abschnitten I und II bereitgestellten Formalismus 
sind wir nun in der Lage, die kovariante Verallgemeinerung des Satchler- 
Theorems vorzunehmen. 


Definitionen: 


Man betrachte irgendeine Zweiteilchenreaktion 
A+B22C+D. (19) 


Die Impulse der Teilchen bezeichne man mit #4, p?, f°, p”. Es ist 
zweckmabig, die Impulse auf der linken Seite von (19) mit #; und die 
auf der rechten Seite mit #; zusammenzufassen. Die Quantenzahlen, 
die auBer den Impulsen zur eindeutigen Beschreibung der Teilchen dienen, 
fasse man auf der linken Seite von (19) in dem Symbol ¢; und auf der 
rechten Seite in ¢; zusammen. Die Winkelverteilung fiir die Hin- 
reaktion — JaBt sich immer als 


WC Gs Pe Bj) =W(; >l4, Pi > P;) W, (6; >, DP; >P;) (20) 


schreiben, wobei W, von der Polarisation der Teilchen A und B unab-'f 
hangig ist und die Winkelverteilung fiir unpolarisierte Teilchen im An- 
fangszustand darstellt. Die Polarisation der Teilchen A und B sei durch 
die Angabe aller Tensormomente (Erwartungswerte der Spintensor- 
operatoren) * 

Eee (p*) ss Aein und ee (p”) pes Bein 


? 
ym’ 


(pA) (p8) 


* Bei der Bildung der Erwartungswerte mu man beachten, da®B die Yo,m aut 


die 0-Funktion normiert sind. Erwartungswerte sollen deshalb folgendermaBen 
definiert werden: 
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charakterisiert. D“ und D® sind die Dichteoperatoren fiir die Teilchen A 
und B im Anfangszustand. Der totale Dichteoperator fiir die Konfi- 
guration ¢; im Anfangszustand ist dann durch 


Deen (p;) a= DK rp) x pBen (p?) (21) 
gegeben. 

Andererseits betrachte man die Polarisation von A und B in der 
Rickreaktion <~ fiir unpolarisierte TeilchenC und D im Anfangs- 
zustand, d.h. alle Gr6éBen 

‘ on S (ae aus x (Ns . pbyein 
DG Mee a aa yee tite 


Ci y i 
(> Py) Sp (Pua x PUSH) 


Dann gilt folgendes Theorem: 


Falls die ftir den ProzeB (19) verantwortliche Wechselwirkung 
invariant unter Zeitumkehr ist, gilt der Zusammenhang 


W,(C; 6,2: >) = Woo: —¢;, pi P;) X 


x SN) ain CELINE), pain X 
m,m (pA) 
(7,7) = (0, 0) 


fe B) aus 
x (=A) CEE 8) x ED 0 4)) pay 
VY Pt 
Der Beweis von (22) verlauft nun vollig analog zum Beweis in der Arbeit 
von G.R. SATCHLER®. Von einer expliziten Angabe des Beweisganges 
kann deshalb abgesehen werden. 


Diskussion des Theorems: Wir wollen im folgenden die SchluBfolge- 
rungen zusammenstellen, die man aus dem Theorem (22) ziehen kann. 
1. Kennt man fiir die Riickreaktion <-- alle Tensormomente der Teilchen 4 
und B fiir unpolarisierte Teilchen C und D im Anfangszustand, so lefert die Mes- 
sung der Winkelverteilung fiir die Hinreaktion fiir polarisierte Teilchen 4 und B 


im Anfangszustand keine neuen Informationen tiber den Wechselwirkungsmecha- 
nismus. 


Beispiel: Messen wir in einem Deuteron-Stripping-ProzeB die Polarisation 
der Protonen, so erhalten wir dieselbe Information wie bei der Messung der Winkel- 
verteilung des zugehérigen Pick-up-Prozesses mit polarisierten Protonen im 
Anfangszustand. 


2. Kennt man fiir einen elastischen ProzeB 
6 JESS 6 SEI5 (23) 


die Tensormomente von C im Endzustand bei unpolarisiertem Anfangs- 
zustand, so lassen sich mit der Winkelverteilung von (23) fiir polarisierte 
Teilchen C aus einer Reaktion 


A+B+C+D (24) 


96 PETER STICHEL: 


die Tensormomente von C aus (24) bestimmen. Dabei lassen sich jedoch 


die Tensormomente nur fiir solche g bestimmen, die auch im ProzeB (23) | 


merklich auftreten. 
3. Die Tensormomente fiir elastische Streuung eines Teilchens bei 


unpolarisiertem Anfangszustand lassen sich im Prinzip durch ein Doppel- ! 


streuexperiment bestimmen. 


Herrn H. Joos danke ich fiir eine wertvolle Diskussion. 


Anhang 


| 
Kovariante Spin-Vektoroperatoren: 
Wir bezeichnen mit W,,,die Erzeugenden einer infinitesimalen Lorentz-Drehung. | 
Die My» 
wir die Operatoren W,,, 
zur Kennzeichnung der Teilchensorte wollen wir dabei der Einfachheit halber 


unterdriicken.) 


1 


21 


Myo Fo 


Fiir das Folgende wichtig ist die Wirkung des Operators* I), = 0 


u 
im Einteilchenraum zu scharfem Impuls p. Wir bilden 


T,(¢) =F, P(e), (A4) 


wobei P(p) der Projektionsoperator fiir Einteilchenzustande zu scharfem Impuls p 


Euvoo 


ist. Der Operator Ti.() hat nur nichtverschwindende Matrixelemente zwischen | 


Einteilchenzustanden zum Impuls #, denn es gilt 


Ty, P(p)]_ = 0. (A2) 
Beweis: Ls ist mit dem Teilchenzahloperator N vertauschbar, da N lorentz- 


invariant ist. Aus der Vertauschbarkeit von J7, mit N und P,° folgt unmittelbar die 
Behauptung. 


Die J], haben laut Konstruktion die Vertauschungsrelationen ® 


[Let ie 2 pag tae (A3) 
Also gilt fiir die I7,(p) wegen (A 2) 
Tul), Ty (b')1- = 2699(b — b') Eu vag lil) Po: (A4) 
Wir definieren nun die 7-te Komponente des Spin-Vektoroperators zum Impuls p 
durch ** ; 
Sib) = sp Tul) ai (Ap), (A5) 


wobei @,,,(Ap) diejenige Lorentz-Transformation ist, die drehungsfrei vom Ruhe- 
system in das System transformiert, in dem das Teilchen den Impuls p hat. Die 
ay, (Ap) haben dann die Form 


ajp (Ap) == Ok le vine (2, k raumlich) 
aj4(Ap) = — ay;(Ay) = — eae (i raumlich) (A 6) 
ay4 (Ap) = fo 


* Uber doppelt vorkommende Tensorindizes wird stets summiert. 
*x Vel, auch Ref. 5. 


1) 


sind durch ihre Vertauschungsrelationen charakterisiert®. Betrachten ff 
und F, fiir eine bestimmte Teilchensorte. (Den Index | 


| ' 
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Mit (A4) und (A5) haben die S;(p) die Vertauschungsrelationen 
[Si(P), Sj(P)1_ = 27 9 5 (P — P’) e:j4 Sa (P). (A 7) 
> => 
Bis auf den Faktor 2)6(p—’) sind dies die bekannten Drehimpulsvertau- 
schungsrelationen. Bilden wir daher das Integral 


ap 
S;= = SD) 5 A 
ih op, Sill) (A 8) 
so gilt jetzt 
[Sy, Sj] = 4 e554 Sp. (A 9) 


Um die Kovarianz der Definition (A 5) nachzupriifen, untersuchen wir das Ver- 
halten der S;(p) unter Lorentz-Drehungen. Da sich ig wie ein Vierervektor trans- 
formiert, erhalt man mit (A 5) fiir LE 


D(L) Sj(p) D*(L) = aj4(R*(L, p)) Sp (LP), (A 10) 
wobei R(L, ) die durch die Relation (7) definierten dreidimensionalen Drehungen 
sind. Die S;(f) sind also kovariante GréBen mit den laufenden Indizes i (diskret) 
und # (kontinuierlich). Fiihren wir die spharischen Komponenten von S durch 


1 
So = S3, eer — 


)p 
D(L) Sm(p) D1 (L) = D Sm (LP) Div m (R(L.P))- (A 11) 


m’ 


(S,-:7S,) ein, so ist (A 10) gleichbedeutend mit 


= 
Betrachten wir noch die Anwendung von S auf unsere Basisvektoren py, ,,. Mit 


S3 Yp,m=™ Wp, m Sowie den Vertauschungsrelationen (A 9) erhalt man in bekannter 
Weisel 


Sm! p,m = — [s (s+ 1)]FC(18 8, m! m) Wp mm’ (A 12) 


wobei die iibliche Phasenkonvention gemacht wurde, daf <Wpr,m-+tm’> Si Vp, Ma 
reell sein soll. 


11 Vg]. Epmonps, A.R.: Angular momentum in quantum mechanics. CERN- 
Report 55-26. 
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New measurements of the wavelengths of the band heads of MnO spectrum ff) 


have been made. In all 57 band heads, including 15 hitherto unrecorded ones, 
have been measured. The equation representing the wave-number of a band head 
has been modified as, 


v = 17949-19 + {762-75 (v’ + 2) — 9-60 (v’ + 2)? + 0:06 (v" + 3)°} 
483075540 oa 

The dissociation energies of the upper and the lower states have been calculated 

as Dj=2:S8ev. and Dj =4-1 ev. respectively. The potential energy curves for 

both the states have been drawn after Morse and the transition probabilities ascer- 


tained and compared with the visual estimates of intensities of the various band heads. 
The probable dissociation products in the two states have also been discussed. 


1. Introduction 


It was observed by the earlier spectroscopic workers that a bright 
band spectrum was produced in an electric arc in air with manganese 
electrodes. It consists of a large number of band heads all degraded 
towards the red. The system hes within the approximate wave-length 
range of 6700 to 4800 A. KayseEr? in 1910 gave the wavelengths of 
some of the prominent band heads of the system. Watts for the first 
time noticed these band heads in the flame spectrum and HARTLEY 
obtained them in the spectrum of an oxyhydrogen flame fed with a 
manganese salt. LEcog found them in the spark-spectrum of manganese 
chloride. It was CASARETTO who first attempted to systematise these 
bands and found that a few of them indicated a special structure without 
distinct or defined band heads. EpER and VALENTA? published the 
photographs of these bands and determined the wavelengths of the 
band heads. They attributed these bands to MnO and their supposition 
was supported by the fact that these bands are strongly developed in a 
manganese arc burning in an atmosphere of oxygen. MECKE and 


1 KayseER, H.: Handbuch der Spektroskopie, Bd. V, S. 768, 1910. 
2 Ever, J. M., and E. Varenta: Atlas Typischer Spektren. Wien 1911. 
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GUILLERY® in 1927 published a quantum vibrational analysis of these 
bands. SEN Gupta? in 1934 added a number of newer band heads to 
the former list and slightly modified the band head formula on the 
basis of his newly obtained data. But as in his observations a number 
of band heads, namely, (4, 0), (5, 0), (6, 4) and (6, 5) referred to in the 
earlier papers were missing, the main objective of the present investiga- 
tion was to search for these missing band heads. In the course of experi- 
ments, all these missing heads have been identified and in addition 
15 new bands have been obtained extending up to a wavelength of nearly 
4500 A. The band head formula has also been shghtly altered in order 
to fit in the newly detected band heads, the main features of the former 
analysis remaining unaltered. The values of w, and x,@, for both the 
upper and the lower states are found to be more or less in agreement 
with the values given by MECKE and GUILLERY%. The dissociation 
energy of the lower state is found to be fairly in agreement with that 
obtained by SEN Gupta’. The dissociation energy of the upper state 
has been calculated by the later extrapolation method of BrrcE>®. The 
equilibrium internuclear distances for both the states of the molecule 
have been calculated from MorseE’s® relation as modified by CLARK’. 
From these and other observed data the potential energy curves for 
both the states have been drawn. From these curves the transition 
probabilities have been ascertained by applying Franck-Condon principle 
and they have been compared with the visual estimates of intensities 
of the band heads. The possible states of the atoms forming the MnO 
molecules in the upper state as well as in the lower state have been 
discussed from the observed data. 


2. Experimental Arrangements 


For the production of the spectrum in the present case, a vertical 
carbon electrode (+ ve) was drilled and crystals of MnCl, were inserted 
inside the hole. The negative electrode was a horizontal carbon rod. 
The flame of the arc produced between these electrodes was photo- 
graphed. The arc was operated on a 220 volt d. c. circuit with a current 
varying from 3-5 to 5-5 amps. Different spectrograms were taken with 
time of exposure varying from 5 to 25 mins. 

The spectrograms were taken in a Hilger Littrow-mounted prism 
spectrograph, £,, with exchangeable optical systems of quartz and glass 
The dispersion with the glass systems ranges approximately from 


3 MeEcKE, R., and M. GuILLerRy: Phys. Z. 28, 514 (1927). 
4 Sen Gupta, A. K.: Z. Physik 91, 471 (1934). 
5 BirGE, R. T.: Trans. Faraday Soc. 25, 707 (1929). 
6 Morse, P. M.: Phys. Rev. 34, 57 (1929). 
7 CLARK, C. H. D.: Phys. Rev. 47, 238 (1935). 
ie 
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24 A per mm. at about 6500 to 7A per mm. at about 4500 A, and with] 
the quartz system it ranges approximately from 49 to 18 A per mm. at) 
the above mentioned wavelengths respectively. ILFoRD’s special Be | 
panchromatic plates were used for photographing the spectrum. | 
In addition to the spectrograms taken in the Hilger spectrograph,| 
a few spectrograms of MnO formerly taken by SEN Gupta‘ with af 
6 foot concave grating were also used for the present measurements. | ] 
The band heads were measured with a Gaertner precision comparator} 
(M1201a). Neon and Iron lines were used as reference spectra for the 
present measurements. 1} 
Visual estimates of the intensities of the band heads were made 
from the plates taken with quartz and glass prism spectrographs. 


3. Analysis and Results 

The new data for the band heads observed together with their 
vibrational quantum assignments are given in the Table below. In the! 
table, A represents the wavelength in international angstroms, J is the} 


Table 
5, 8 | 6633-68} 1 | 15070-4] —3-4 | 0,0] 5582-22} 10 | 17909-4| —o-5 | 
4,7] 6592-12 2) 15165°4 0-0 6, 5.) 5540-52 1 | 18043-8 | —1°5 
3,6] 6556-64 3 15247-°5 | —14°5 5,4] 5499-35 1 18178-9 | —4-0 
275) 8523-96 3 15 323-9 | —0-4 4,3 | 5458°85 2 18313°8 | + 1:0 
1,4] 6497°56| 3 15 386-1 | —4-8 3, 2| 5423-23 4 18434-1 | —0-7 
0, 3 | 6472-03 1 15446-8 | — 1-6 2,1 | 5390-03 7 18 547-6 | —0-8 
7,9 | 6402-68) 1 | 156144] +2-4 1,0] 5359-58 8 18653-0 | —0-4 
6, 8 | 6356-70 1 Sy ye IOHe || B= K0E'7 7h) || SSO il 18679-7 | — 2:8 
5,7 | 6313-22) 2 | 15835-4] —1-3 6, 4) 5307-88; 3 | 18834-7| —2-2 
4,6] 6273-30] 3 | 159362] —4-7 5,.3)| 5266-024 » 48. 984-4u og 
3h 5 | Coes | GS 16030:2 | — 0-9 4,2] 5227-68 5 ~| 19123°6 | 04 
2,4] 6203-60] 7 | 16115-2] —o-8 3, 1| 5191-96 5 19255:2 0-0 
1,3 | 6174-75 if 16190°5 | — 1-7 2,0] 5158-93 4 19378°5 | + 0-4 
0, 2| 6148-26 2 | 16260:3) + 1:4 7,4] 5133-55 3 19474-3 | +02 } 
7, 8| 6108-62 1 | 16365:8} +0-8 6, 3 | 5090:65| 2 19638:4| +0-2 
6, 7 | 6062-41 ? 16490°5 | — 0-2 5,2] 5050-29 2 19795°3 | +0-4 
5,6| 6019-41 D 16608:3 | — 0-9 4,1) 5013-03 2 19942:5 | —1-6 
4,5] 5980-64 2 16716:1 | — 3-9 3,0 | 4977-18 2, 20086:1 | + 0-9 
3,4 | 5943-75 4 16819-7 | — 3-1 7,3 | 4930-77 2 20:27/5-2)\e 10s 
2,3) 5910-41 5 16915°5 | —1-7 6, 2) 4888-89 1 20448-8 | — 0-2 
1,2] 5879-51 9 17003°5 | +0°5 5,1] 4849-40 i 20615:-4| +01 
0, 1) 5853-12 6 17080:2 | +0:6 4,0] 4812-17 1 20774°8 | + 0:7 
7,7 | 5837°32 D 17126-4 | —1-5 7,2) 4741-22 ? 21085-7 | —0:5 
6, 6 | 5790-91 2 1726874025 6, 1 | 4701-02 ? 21 266-0 | — 3-4 
5,5 | 5748-34 4 17391°5 | +0:3 5, 0 | 4660-90 ? 21449-1 | — 3-8 
4, 4] 5709-39 4 17510-2 | —1-4 8, 2] 4605-53 1 21706:9 0-0 ff 
3,3 | 5672-10 6 17625°3 | +1:3 7,11 4564-03 2 21904-3 | — 2-3 | 
2,2] 5639-67 y 177266 | —1-4 6, 0 | 4523-70 1 22099:6| +0:2 ff 
1,1} 5608-41 8 17825:4 | +2-0 
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visual estimate of the relative intensity of the band heads and » the 
vacuum wave-number in cm. The last colums of the table represents 
the difference between the observed and the calculated wave-numbers. 
Magnified photographs of the spectra obtained in the glass as well as 
in the quartz prism spectrographs are reproduced in Figs. 1a, b and 2. 
Figs. 3 and 4 are reproductions of the two first order spectra taken with 
a 6 foot concave grating by SEN Gupta‘, which have also been used for 
the present measurements. 

In the spectrograms all the bands formerly attributed to MnO by 
EDER and VALENTA?, MECKE and GUILLERY? and SEN Gupta‘ have 
been observed. In addition, 15 new band heads have been identified 
and measured — some in the shorter and others in the longer wavelength 
regions and the present list includes bands up to 4523 A. In all 57 band 
heads have been carefully measured from different plates. As observed 
by CASARETTO, a number of bands namely, (0, 0), (0, 1), (0, 2) and (0, 3) 
are actually found to have no distinct heads. 

The vibrational analysis of the bands remains practically the same 
as was done by the previous workers. The band head formula has been 
slightly altered to fit in the newer data. A third order term of negligibly 
small coefficient becomes essential for the upper vibrational state of the 
molecule so that a good agreement between the observed and the calcu- 
lated values may be established. This is what should have been naturally 
expected when the band heads are made up of lines of higher rotational 
quantum numbers and are far remote from the band origin. 

The band head equation in terms of half quantum numbers for the 
whole system has been found to be, 


v = 17949-19 + {762-75 (v’ + 4) — 9-60(v’+ 3)? 


0-06 (v’ + 4)3} —| 
009795 (Oe eg e427 (0) 


1 
(a 


The heat of dissociation for the lower state has been estimated from the 
observed data by the BIRGE-SPONER® linear extrapolation method. The 
value thus estimated is Dj =33200cm1!=4-1 electron volts. As the 
energy expression for the upper state contains a third degree term, the 
extrapolation curve method was attempted. But as this 4G (v)/v curve 
becomes asymptotic with the v-axis at higher extrapolated points, Do 
has been actually evaluated by the later extrapolation method suggested 
by BrrcE*®. Here G(v) —G(0) is plotted against AG(v) and the curve is 
found to be parabolic in form with higher extrapolated values. The 
point of intersection of this curve with the G(v) —G(0) axis directly 
gives the dissociation energy of the upper state. The value of Dj, esti- 
mated by the above method comes to 22000 cm or 2-8 electron volts. 


8 ie. R. T., and H. SponErR: Phys. Rev. 28, 259 (1926). 
Z. Physk. Bd. 157 7a 


o—(00) 


(0,1) 


Fig, 3 


Ss-spectrograph, Fig, 2. Hilger 
1st order 6-foot concave grating 


Fig. 3 and 4, 
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4. Potential Energy Curves and Dissociation Products 


The data obtained so far have been utilised in drawing the potential 
energy curves for both the states of the MnO molecule. These curves 
have been drawn according to Morse’s® relation because of its convenient 
form for practical manipulation. MorsE® showed that for diatomic 
molecules, the potential energy, U,, can be expressed as a function of 
the internuclear distance, y. The form of this potential energy function 
is given by the relation, 

U=E,+D,[ — eee (2 


where £, is the electronic energy which the molecule would possess if 
the nuclei were fixed in equilibrium positions; D, is the energy of disso- 
ciation of the molecule in a given electronic state; a is a constant for 
the molecule for the particular state; 7, is the value of 7 corresponding 
to the equilibrium position and « is the base of Napierian logarithm. 


The relation (2) is valid when the allowed energy levels in a particular 

state is expressible in the form of a finite polynomial, 
W(v) =h to, (v+ 3) +%,0.(0 + 3)}- (3) 

As evident from the proposed band head formula, the lower state of 
MnO has the energy levels exactly of the form given in relation (3). 
The presence of the 3rd order term in the upper state to a certain extent 
restricts the use of Morse relation. But the fact that the coefficient of 
the 3rd order term is negligibly small, justifies the use of Morse function 
even for the upper state. 

In relation (2), the term £, vanishes for the ground state and has 
a fixed value in the upper state where 7 =yr,. This £, is known from the 
band head formula. The value of a@ in relation (2) has been calculated 
from the relation, ne eal 


hD, 
where / and c have their usual significance, ~=reduced mass of the 
molecule in atomic-weight units, and w, =the frequency of vibration of 
infinitesimal amplitude about the equilibrium positions (reduced to 
cin). 

Now in order to draw the potential energy curves according to rela- 
tion (2), it is essential to evaluate the equilibrium internuclear distance 
y,. But as no rotational analysis of MnO bands has been done as yet, 
the exact value of 7, cannot be ascertained. An approximate value of 
v,, however, can be calculated from Morse’s® relation, 


w,72 = constant. (4) 
A still more reliable value can be obtained by using the relation proposed 


by CLark’. C. H. D. CrarK noticed a kind of periodic variation in the 
Z. Physik, Bd. 157 7b 
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values of w,72 in the cases of simple nonhydride diatoms and suggested | 


the relation, wo, Ant =K (5) J 


which is supposed to be more dependable than that proposed by Morse. J 


In relation (5), K is a constant throughout any period of nonhydride | 
diatoms or diatomic ions and m is the group number of the diatom, | 
which is equal to the | 


oe per state number of valency elec- | 
x1orem" a trons of the constituent | 
354 atoms. It corresponds to | 


lower stare ge 
electrons as distin- 


- guished from the “‘non- 
254 bonding”’ electrons. 
Now as the values of | 
on 2 w, and 7, for a few non- 
| hydride diatoms be- 


longing to the same 
period of variation as 
MnO are known, the 
values of 7, for both 
states of MnO have been 
computed from those 
data with the help of 
one relation (5). The values 
Fig. 5. Potential energy curves of if thus calculated 
are respectively 1-85 x 
10° §cm and 1:79x10-8cm for the upper and the lower states. These 
values are in good agreement with those expected according to the inter- 
nuclear distance vs. atomic number curve given by HERZBERG®. 
With these values of 7) and 7,’ and the calculated values of D/ and D;’ 


EI 2 EEO eB ae 


as obtained from D, and D4, the potential energy curves for the states have | 


been drawn. These are shown in Fig.5. The vibrational energy levels on the 
same scale have been drawn for both states in these curves for ascertain- 
ing the transition probabilities according to the Franck-Condon principle. 

The continuous curve in Fig. 6 shows a Condon parabola drawn from 
the visual estimates of the intensities as given in the Table. The broken 
curve on the same figure gives the Condon parabola as obtained from 
transition probabilities, plotted as hollow circles in the figure. The 


| 
| 
| 
| 
| 
| 


the number of ‘‘shared’’ - 


two parabolas are almost identical in form excepting a slight diverging | 


nature of the theoretical curve at higher values of v’ and v”. 


9 HERZBERG, G.: Molecular Spectra and Molecular Structure. I. Spectra of 
Diatomic Molecules, chap. VIII, p. 458, fig. 204. 1955. 
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Again since the values of Dg and Dj’ are known and the energy 
difference between v =O levels of the two molecular Slales, iene a, 
is known from the curves as 17910 cm, the atomic energy difference 
between the two dissociated states, i.e., Extom, can also be calculated 


from the relation, ’ ” 
Aoi DoD, tae. (6) 
Since Dy = 22000 cm™ and Dj =33200 cm, we have, 


Le = O71 01Cm 2. 


uw 
—., U 


6 
Fig. 6. Condon Parabolas. Curve (): From estimated intensities, Curve (J7): From transition probabilities 
as obtained from P.E. curves. (The numerals indicate the estimated intensities) 


From the line spectrum data given by BACHER and GoupsmiItT”*, it is 
found that the energy interval between the two excited states, §&D and 
4D, of Mn is equal to 6245 cm™ which is very close to the value of Entom 
evaluated above, and may be supposed to be identical within the error 
limits. So the lower state of MnO, which is probably the ground state, 
may be supposed to be derived from Mn[34d*(*D) 4s, §&D] +O [2s 26%, 
3P]. The upper state may as well be supposed to originate from 
[3d°(5D) 4s, 4D] state of Mn and 3 P state of normal oxygen. 


My best thanks are due to Prof. A. K. Sen Gupta, RasH BEHARI Guos Pro- 
fessor of Applied Physics, University of Calcutta, for his valuable guidance and 
helpful suggestions and also for offering me all kinds of facilities to carry out this 


work in his laboratory. 


10 BacHER, R. F., and S. Goupsmit, Atomic Energy States (1932). 
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Das Gammaspektrum des ;,Se* 


Von 
I. Y. Krause, W.-D. Scumipt-OTT, K.-W. HOFFMANN 
und A. FLAMMERSFELD 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. Juli 1959) 


The decay of Se*! (18 min) produced by neutron bombardement of natural Se and 
98% enriched Se®’ has been studied with the aid of scintillation-spectrometers. 
Gamma-rays have been observed and could be identified as belonging to the decay 
of Se8!, revealing three excited levels in Br*! at (282+ 3) keV, (565+ 6) keV and 
(820-10) keV. The branching ratios of the beta-components are 98,7% leading} 
to the ground state and (0,06 + 0,03)%, (0,85 + 0,20) % and (0,40 + 0,10) % leading} 
to the excited states, respectively. The 565 keV-level decays to the ground state 
directly or by a cascade-transition with nearly equal intensities, the 820 keV-level 
mainly by a direct transition. 


1, Einleitung 

Bei der Aktivierung des im Isotopengemisch zu 49,8% vorhandenen 
Se®° mit thermischen Neutronen wird mit einem Aktivierungsquerschnitt 
von 0,551 das Se®! gebildet, das mit einer Halbwertszeit von 18 min2,3 
zerfallt. Gleichzeitig entsteht mit einem Wirkungsquerschnitt von 
3-10°5b1 das Se!” (7, =57 min)®»4, das durch einen stark konver- 
tierten Ubergang® von 103 keV® das Se®! (18 min) nachbildet. Das Se® 
macht einen erlaubten f--Ubergang mit einer Energie von 1,38 MeV? 
in den Grundzustand des Br. Eine y-Strahlung konnte beim Zerfall 
des Se®! bisher nicht nachgewiesen werden*. Beim Br*!ist ein Anregungs- 
niveau von 278 keV bekannt, das durch Coulomb-Anregung erreicht 
wurde®. Von einem 268 keV-Niveaul’ (7, =3,7-10- sec), das bei 
einem (y, y’)-ProzeB gebildet wird, steht noch nicht fest, ob es dem Br? 
oder Br*! zuzuordnen ist. 

In der vorliegenden Arbeit wurde nach y-Strahlung beim Zerfall des 
Se®! (18 min) gesucht, um festzustellen, ob Uberginge in angeregte 
Niveaus des Br*! stattfinden. 

1 Huaues, D. J., u. R. B. Scowartz: Neutron Cross Sections, N.Y. 1958. 

2 YTHTER, C., u. G. HERRMANN: Z. Elektrochem. 58, 630 (1954). 

3 AperRs, D. J., P. C. Capron u. L. J. Gitty: J. Inorg. Nucl. Chem. 5, 23 (1957). 
* WAFFLER, H., u. O. HirzEL: Helv. phys. Acta 21, 200 (1948). 

° DRaBKIN, G. M., V. I. OrLov u. L. I. Rustnov: Izvest. Akad. Nauk Sooke 
Fiz. 19, 324 (1955). 

8 RUTLEDGE, W.C., J. M. Cork u. S. B. Burson: Phys. Rev. 86, 775 (1952). | 
? BERGSTROM, L., u. S. THULIN: Phys. Rev. 76, 1718 (1949). 

8 GLENDENIN, L. E.: NNES-PPR 9, 596 (1951). 

° Wortckl, E. A., L. W. Face u. E. H. Geer: Phys. Rev. 105, 238 (GSS) 

10 DUFFIELD, R. B., u. S. H. VEGors: Phys. Rev. 112, 1958 (1959). 
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2. Messung der y-Strahlung 
Metallisches Se im natiirlichen Isotopengemisch (Reinheit 99,99 %) 
wurde 20 min mit langsamen Neutronen bestrahit, die aus der Reaktion 
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Fig. 1. y-Spektrum des Se*!, gemessen mit einem 8,9 cm @ * 8,9cm NaJ-Lochkristall. A, B, C: Linien des 
Se®! (18 min); D: 103 keV-Linie des Se®!” (57 min) 
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Fig. 2. y-Spektrum des Se, gemessen mit einem 5,1 cm @ x 5,1 cm NaJ-Kristall, Praparatabstand 3 cin. 
a, b, c: Linien des Se®!; e: 350 keV-Linie des Se** 


Be (d, n) im Kaskadenbeschleuniger des Instituts gewonnen wurden. Die 
Untersuchung der Praparate auf ihre y-Aktivitat geschah mit verschiede- 
nen NaJ-Kristallen. Fig. 1 zeigt das y-Spektrum, das mit einem Na J- 
Lochkristall (Kristalldimensionen: 8,9cm 2, 8,9cm hoch; Bohrung: 
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1,9cm @, 5,4cm tief) 20 min nach der Bestrahlung gemessen und mit 


einem photographischen Impulsspektrographen™ aufgezeichnet wurde. | 


Dazu befand sich das Praparat in einer Plexiglaskapsel im Inneren des 
Lochkristalls. Au®Ber der bekannten 103 keV-Linie des Se*?” (57 min) 
konnten drei neue Linien (A, B, C in Fig. 1) nachgewiesen werden. Der 


Untergrund ist Bremsstrahlung, wie durch eine Vergleichsmessung mit | 
der f--Strahlung des P*? gezeigt werden konnte. Zur Energieeichung | 


wurde das Spektrum der Vernichtungsstrahlung des Cu® aufgenommen, 
das eine Linie von 511 keV (Nachweis eines Quants) und eine Linie bei 
1,02 MeV (gleichzeitiger Nachweis beider Quanten) zeigt. Damit konnte 
die Energie der Linien B und C zu (565 +6) keV und (820 +10) keV 
festgelegt werden. 

Die Energie der Linie A wurde aus der Messung der y-Strahlung mit 
einem 5,1cm @ <5,1cm NaJ-Kristall von auBen (Fig. 2, Linie a) mit 
groBerer Genauigkeit bestimmt. Zur Eichung diente hier die Linie des 
Hg®s mit 278,3 keV und des Au’ mit 411,7 keV @. Als Energioaim 
die Linie a ergab sich der Wert (282 +3) keV. 

Im Energiebereich von 820 keV bis 1,4 MeV wurde mit dem 8,9 cm @ 
<x 8,9 cm Lochkristall, im Bereich von 15 bis 100 keV mit einem 2 mm 
dicken NaJ-Kristall nach y-Linien gesucht. Bei einem Praparat von 
98 %ig angereichertem Se®® konnten keine Linien nachgewiesen werden. 


3. Zuordnung der y-Linien 

a) Zeitlicher Abfall der y-Intensitat. Zar Bestimmung des zeitlichen 
Abfalls wurde bei der Messung von auBen (Fig. 2) ein Einkanaldiskrimi- 
nator auf die 282 keV-Linie eingestellt und die Zahlrate alle 10 min 
registriert. Der Abfall, der ttber 9 Std verfolgt wurde, konnte in zwei 
Komponenten von 18 und 57 min zerlegt werden. In gleicher Weise 
und mit dem gleichen Ergebnis wurde der Abfall der 565 keV- und der 
820 keV-Linie im NaJ-Lochkristall (Fig. 1) gemessen. Das zeitliche 
Abklingen der y-Intensitat wurde mit dem der f-Strahlung verglichen. 
Aus der Ubereinstimmung der Abfallkurven konnte die y-Strahlung dem 
Zerfall des Se8! (18 min) zugeordnet werden. Ein direkter B--Zerfall des 
Se” (57 min) in angeregte Zustande des Br*! konnte nicht nachgewiesen 
werden. Seine Intensitat miiBte kleiner sein als 0,4% aller Se®!”-Zerfalle. 


b) B-y-Koinzidenzmessung. Zur weiteren Identifizierung der y-Strah- | 
lung wurde diese in Koinzidenz mit der B--Strahlung gemessen. Eine | 


mit 2 mg/cm? Se bedampfte Zapon-Folie wurde zwischen die Halften 


11 Hunt, W. A., W. RHINEHART, J. WEBER u. D. J. ZAFFARANO: Rev. Sci. 


Instr. 25, 268 (1954). 
2 WotrFson, J. L.: Canad. J. Phys. 34, 256 (1956). 


13 MULLER, D. E., C. H. Hoyt, D. J. Kvern u. D. W. M. Dumonp: Phys. Rev. 


88, 775 (1952). 
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eines Anthrazen-Spaltkristalls gebracht und in dieser Anordnung akti- 
viert. Zur Messung tauchte der Anthrazenkristall, der zum Nachweis 
der Elektronen diente, in die Offnung des Na J-Lochkristalls ein. In 
Koinzidenz der beiden Nachweisgerate wurde das y-Spektrum gemessen. 
Mit einem Auflésungsvermégen des Koinzidenzkreises von 3-107 sec 
ergab sich das gleiche Flachenverhaltnis zwischen den y-Linien wie ohne 
Koinzidenz (Fig. 1). In Antikoinzidenz mit den B--Strahlen traten bei 
gleichem zeitlichen Auflésungsvermégen die drei y-Linien nicht auf. 
Daraus folgt als obere Grenze fiir die Lebensdauer der Anregungsniveaus 
Se Omasece 

c) Messung mit angereichertem Se®°. Es wurde ferner im Na J-Loch- 
kristall eine Vergleichsmessung mit 50 mg des zu 98% angereicherten 
Isotops* Se®° und mit der doppelten Menge Se im natiirlichen Isotopen- 
gemisch ausgefiihrt. Die Intensitat der y-Linien, bezogen auf gleiche 
Mengen des Isotops Se**, stimmt im Rahmen des MeBfehlers von 3% 
iiberein. Bei Aktivierung des Praparats mit unverlangsamten Neutronen 
ergab sich nur eine sehr geringe Intensitat. Somit kann eindeutig ge- 
schlossen werden, daB die drei hier gemessenen y-Linien dem Se*! und 
keinem anderen Isotop™ zuzuordnen sind. 


4. Intensitat der y-Strahlung 

Beim Vergleich der y-Spektren fallt auf, daB die 565 keV-Linie in 
Fig. 1 (Messung mit dem Lochkristall) gegeniiber der gleichen Linie in 
Fig. 2 (Praparat auBerhalb des Kristalls) eine groBe Intensitat hat, 
wahrend die 282 keV-Linie nahezu verschwunden ist. Dieser Unterschied 
kann nicht durch die verschiedenen Ansprechwahrscheinlichkeiten der 
Kristalle erklart werden. Der Effekt beruht darauf, daB im Lochkristall 
in Kaskade aufeinanderfolgende Quanten summiert werden, daB daher 
bei einem hinreichend groBen Kristall die Lage der Linien den Anregungs- 
energien und die Flachen den Besetzungszahlen der Niveaus entsprechen. 
Dagegen werden mit dem Praparat in geniigend groBer Entfernung vom 
Kristall die Intensitatsverhaltnisse der ausgesandten 282 keV-, 565 keV- 
und 820 keV-Quanten gemessen. 

Eine Besonderheit beim hier betrachteten Zerfall sind in Fig. 1 die 
nahezu gleichen Linienabstande, die auf fast gleiche Energieabstande 
der Anregungsniveaus schlieBen lassen. Diese unterscheiden sich so 
wenig voneinander, daB die 282 keV-Linie in Fig. 2 die gleiche Linien- 
breite wie die 279 keV-Eichlinie des Hg? zeigt, obwohl sie Ubergange 
zwischen verschiedenen benachbarten Anregungsniveaus enthalt. Das 
bedeutet eine Schwierigkeit fiir die Bestimmung der Intensitatsverhalt- 
nisse der einzelnen y-Ubergange. 


* Atomic Energy Research Establishment, Harwell, England. 
14 CocHRAN, R. G., u. W. W. Pratt: Phys. Rev. 113, 852 (1959). 
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Eine Uberlegung zeigt, daB die Flachenverhaltnisse von drei in ver, 
schiedener Geometrie gemessenen Spektren herangezogen werden miissen, 
um die Haufigkeiten der Ubergange zu ermitteln. AuBer der Messung) 
mit dem 89cm @ X8,9cm Lochkristall und dem 5,1cm @ X 5,1 cm) 
Na J-Kristall wurde deshalb noch eine dritte Messung mit einem kleinen| 
Lochkristall (Kristalldimensionen: 4,4cm @, 5,1cm hoch; Bohrung:) 
1,9cm @, 3,8cm tief) ausgefiihrt. Die Ansprechwahrscheinlichkeiten: 
der Kristalle, deren Kenntnis zur Auswertung nétig war, wurden be-) 
rechnet und nach verschiedenen Methoden!® gemessen, wobei sich gute 
Ubereinstimmung ergab. 

5. Zerfallsschema 

Auf Grund der Messungen erhalt man das in Fig. 3 angegebene Zer-. 
fallsschema mit den relativen Besetzungszahlen von (5 +2)% fiir das. 
282 keV-Niveau, (65 +3)% fiir das 565 keV-Niveau und (30 +3) % fiir 
das 820 keV-Niveau. Das 565 keV-Niveau geht etwa zu gleichen Teilen 
durch einen direkten und durch einen Kaskadeniibergang in den Grund-| 
zustand iiber, das 820 keV-Niveau vorwiegend durch Emission von} 
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Fig. 3. Zerfallsschema des Se*?. Spinzuordnung nach DraBkIn et al 


820 keV-Quanten. Mindestens einer der beiden in Fig. 3 gestrichelt ge- 
zeichneten Ubergange, die vom 820 keV-Niveau ausgehen, tritt mit} 
geringer Intensitaét auf. Das folgt aus einer Messung, bei der 565 keV- 
Quanten in Koinzidenz mit der 282 keV-Linie nachgewiesen wurden.) 
Der Effekt ist so gro8, daB ihn Stérungen durch Se8? (26 min) !4 nicht. 
erklaren koénnen. 

Von eigentlichem Interesse sind die B-- Verzweigungsverhiltnisse, die | 
aus den relativen Besetzungszahlen der Niveaus durch Vergleich der 


15 coum Ott, W.-D.: Z. Physik 154, 294 (1959). | 
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Intensitat einer y-Linie mit der Zahl der B--Zerfalle bestimmt wurden. 
Dazu wurde am gleichen Préparat mit dem unter 3b) beschriebenen 
Anthrazenkristall die Zahl der B--Strahlen gemessen und mit dem Loch- 
kristall (8,9cm @ X8,9cm) die Zahl der in der 565 keV-Linie nach- 
gewiesenen Quanten bestimmt. Die gewonnenen absoluten £--Verzwei- 
gungsverhdltnisse sind in Fig. 3 eingetragen. Damit konnten die log ft- 
Werte fiir die einzelnen B--Ubergange bestimmt werden: 4,7 fiir den 
Ubergang ins Grundniveau, 7,6, 5,9 und 5,6 fiir die Uberginge zum 
282 keV-, 565 keV- und 820 keV-Niveau. 

Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit kénnen mit den bisherigen 
verglichen werden. Der erste angeregte Zustand von (282-+}3) keV 
diirfte mit dem von Wo tickI u. Mitarb.® durch Coulomb-Anregung des 
Br®! erreichten 278 keV-Niveau iibereinstimmen. Das von DUFFIELD 
und VeGors?!° dem Br? oder Br*! zugeordnete 268 keV-Niveau, das eine 
Lebensdauer von 3,7 -10~° sec besitzt, tritt hier nicht auf. Die im vor- 
liegenden Experiment gefundenen y-Ubergange folgen der B--Strahlung 
innerhalb einer Zeit t <3 - 1077 sec. 


Herrn cand. phys., Dr. med. vet. A. Have danken wir fiir die Hilfe bei Vor- 
untersuchungen. Unser Dank gilt auch der Research Corporation, N.Y., der 
Deutschen Forschungsgemeinschaft und dem Bundesatomministerium fiir die 
Férderung der Arbeit durch bereitgestellte Mittel. 
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Zum gegenwartigen Stand 
der Diracschen kosmologischen Hypothesen 
Von 
P. JORDAN 
(Eingegangen am 20. Juli 1959) | 


Drracs two hypotheses about variation of the constant of gravitation and of the) 
mass of the universe are discussed with regard to the remarks made by FiErz) 
concerning the authors attempt to give a coherent theory leading to Diracs two) 
cosmological laws as its consequences. Though at first sight it seems that the. 
results of F1rrz would be contrary to the idea of any inconstancy of the mass of) 
the universe, they do not make impossible a theory allowing separate threedimen- 
sional spaces to unite and to add their masses. A direct measurement of the varia- 
tion of the constant of gravitation is not yet possible, but further progress of methods 
of measurement probably will allow a direct examination of this hypothesis. Many 
facts in the realm of geology and geophysics, and concerning the structure and 
history of the moon, to be discussed in detail elsewhere, indicate very strongly 
that diminution of the constant of gravitation during the development of the 
universe is an empirical fact. At the other hand AMBARZUMIANS results about 
formation of stars and galaxies strongly support the idea that these processes may 
be interpreted at the basis of uniting spaces. 


§ 1. Einleitung 


Vor geraumer Zeit hat Dirac folgende zwei Hypothesen ausge- 
sprochen: Im Laufe der Weltentwicklung nimmt 1. die Gravitations- 
konstante ab (umgekehrt proportional dem Weltalter) und 2. die Welt- 
masse zu (proportional dem Quadrat des Weltalters). Obwohl Drrac 
selber diese Hypothesen nicht weiter verfolgt (und sogar die zweite 
wieder aufgegeben) hat, so hat doch der Verfasser diesen Hypothesen 
ausgedehnte Untersuchungen gewidmet, die zum Teil auch von anderen 
Verfassern weiter gefiihrt sind (G. Lupwic, C. MULLER, O. HECKMANN, 
W. FRICKE, W.GRESSMANN, E. SCHUCKING, J. EHLERS, W. Kunpzt,| 
W. PauLt, K. Just). Ferner haben J. FisHer, H. J. BINGE sowie R.H. 
DicKE! beachtenswerte Gedanken betreffs der geophysikalischen Be- 
deutung der Hypothese I vorgetragen, wahrend W. Pauti die Klarung 
der physikalischen Deutung der vom Verfasser erérterten Feldglei- 
chungen wesentlich geférdert hat. Im Jahre 1955 wurde der damalige 
Stand der Dinge in der zweiten Auflage meines Buches ,,Schwerkraft 
und Weltall'’? zusammenfassend dargestellt. Unabhangig von meinen 
Untersuchungen hat Y.Turry parallele Untersuchungen ausgefiihrt. 


1 DickE, R.H.: Rev. Mod. Fhys. 29, 355 (1957). 
2 Bei Vieweg-Braunschweig. 
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Inzwischen hat M. Frerz* in Weiterfiihrung der von PAvLt gegebenen 
Hinweise nach einer bestimmten Seite hin eine wohl abschlieBende 
Klarung der zur Erorterung stehenden grundsatzlichen Fragen gegeben. 
SchlieBt man sich den von Figerz mitgeteilten Erwagungen an — und 
es scheint mir, daB sie tatsachlich zwingend sind — so scheint es zu- 
nachst, daB die Diracsche Hypothese II nicht mehr vertretbar ist, da 
weder die vom Verfasser gepriiften, noch tiberhaupt irgendwelche aus 
einem Variationsprinzip ableitbaren Feldgleichungen bei richtiger 
(zwangslaufig vorgeschriebener) physikalischer Deutung eine Durch- 
brechung der Massenerhaltung zulassen. Dieser Punkt ist iibrigens auch 
von — wohl entscheidender — Bedeutung fiir die von F. Hove und 
einigen anderen Verfassern ausgearbeiteten Theorien eines ,,stationdren 
Kosmos" mit einer im Raume standig stattfindenden, fiir Kubikzenti- 
meter und Sekunde auBerst geringfiigigen Neuerzeugung von Materie: 
Diese Hypothese kann nicht durch Lagrange-Feldgleichungen aus- 
gedriickt werden. 

Im folgenden soll die Frage, ob die Diracsche Hypothese II danach 
noch aufrechterhalten werden kann, besprochen werden. Eine kurze 
Erlauterung der Ergebnisse von FIERz ist vorangestellt. AuBerdem 
sollen einige Bemerkungen vorgetragen werden, welche sich auf die 
Moéghchkeiten empirischer Priifung der Diracschen Hypothesen beziehen. 


§ 2. Prazisierung des Variationsprinzips nach FIERZ 


In den Untersuchungen des Verfassers wurde dem Variationsprinzip 
der gewohnten Gravitationstheorie mit x =const ein etwas allgemeineres 
gegentibergestellt. Fiir das Einstein-Maxwellsche Vakuumfeld lautet 
ja das Variationsproblem in gelaufiger Bezeichnungsweise 


5 [ (c- FoR Fel ac as 
\ 2c? r (1) 
Aes \-8 Ax) ...dx®); 


fiir Anwesenheit von Materie haben wir zur Lagrange-Funktion des 
Maxwell-Feldes diejenige der Materie hinzuzufiigen, die etwa aus einem 
Materie-Wellenfeld in iiblicher Weise gebildet werden kann. 


Den Ansatz (1) verallgemeinern wir nun zu 


fo(G—t i - RF \de=0 (2) 
4 Yl DiC 

mit zwei Zahl-Konstanten 7,¢. Zu ¢ ist zu sagen, daB es groB sein muB, 
etwa 10? oder gréBer, um keine empirisch unrichtige Veranderungen 
betreffs des Merkurperihels und ahnlicher Effekte zu ergeben. Der 


3 Frerz, M.: Helv. Phys. Acta 29, 128 (1956). 
57 
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Wert von 7 ist ohne EinfluB auf viele der durch die entstehenden Feld-| 
gleichungen gestellten mathematischen Probleme — die Lésungen kénnen) 
umtransformiert werden — aber wesentlich fiir die physikalische Deu-) 
tung der Theorie. In meinen friiheren Untersuchungen ist zundachst) 
durchweg 7 =1 angenommen worden; jedoch wurde in meinem Buche) 
(S. 172) schon kurz hervorgehoben, daB Griinde bestehen (in Riicksicht 
auf die ,,Paulische Konformtransformation“), statt dessen 7 = —1 ak 
den richtigen Wert anzusehen (sofern man tiberhaupt diese Theorie || 
diskutierbar halt). 

Das Ergebnis der Untersuchung von FIeRz ist nun das, da8 in aa| 
Tat nur der Wert 7 = — 1 benutzt werden kann im Versuch einer Recht-, 
fertigung der Diracschen Hypothese eines verdnderlichen Skalars x 
(noch getrennt von der Aussage, daB x umgekehrt proportional dem) 
Weltalter sei). Das Variationsproblem (2) bekommt dann also die) 
Gestalt 


c 19 
of (e oe sa FY lat =0. (3) 

Die von Fierz hierfiir angefithrten Griinde, die mir tiberzeugend} 
scheinen, sind folgende: 


A. Ein anderer A ert 7 wiirde eine von x abhangige Dielektrizitats-} 


konstante & =x ee des Vakuums bedingen. Dies wurde auch von 
LicHNEROWICzZ schon friither bemerkt. Eine kosmologische Veranderlich- 
keit der Feinstrukturkonstanten, die sich bei veranderlichem é) ergeben 
miiBte, ist empirisch ausgeschlossen, seitdem der Hubble-Effekt auch 
an der 21 cm-Linie gemessen werden konnte. Auch ist theoretisch die 
Uberzeugung, daB die Feinstrukturkonstante eine wirkliche Konstante 
sel, gestiitzt durch die Heisenbergsche Theorie der Elementarteilchen. 


B. Nur bei 7 = —1 wird die physikalisch notwendige Forderung er- 
fiillt, daB die (klassisch vorgestellten) Massenpunkte sich auf den Geo- 
datischen der Metrik g,; bewegen (nicht etwa einer konform verzerrten 
Metrik), und daB die Gravitationskonstante als Verhaltnis von schwerer! 
zu trager Masse definierbar ist. 


C. Gleichwertig mit B. ist die Forderung, daB8 die Compton-Wellen-| 
langen der Elementarteilchen raumzeitlich konstant sein sollen, so daB 
diese Wellenlangen zur Definition des Langenmabes ds benutzt werden 
koénnen. (Konstantes Verhaltnis dieser Wellenlangen zum Bohrschen 
Wasserstoffradius erfordert wiederum die Vermeidung der unter A. er- 
wahnten verdnderlichen Dielektrizitatskonstante des Vakuums mit 
daraus folgender Veranderlichkeit der Feinstrukturkonstante.) 


Fir den Wert 7 = —1, aber auch nur fiir diesen, werden diese physi- 
kalischen Erfordernisse A, B, C erfiillt. | 
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§ 3. Experimentelle Priifungsméglichkeiten fiir Hypothese I 
durch Prazisionsmessung der Schwerkraft 


Ob die Hypothese I, also die der fortschreitenden Abnahme der 
Gravitationskonstanten, zutrifft, konnte vielleicht schon in absehbarer 
Zeit unmittelbar durch Messung gepriift werden. Es ist namlich, wie 
ich von Herrn R. VIEWEG erfahre, damit zu rechnen, daB Absolut- 
messungen der Schwerkraft auf der Erdoberflache in naher Zukunft 
mit einer Genauigkeit von mindestens sechs Dezimalen erméglicht 
werden kénnen, und daB Vergleichsmessungen sogar zu einer Genauigkeit 
von neuen Dezimalen getrieben werden kénnten. Auch sind andere 
Messungsmethoden ebenfalls bis in die Nahe der hier diskutierten 
Effekte gelangt. Gravimetrische Messungen erlauben bereits, periodi- 
sche Schwankungen der Schwere zu messen, die der 9. Dezimale ent- 
sprechen*. Es ist daher wahrscheinlich, daB ausreichende MeBgenauig- 
keit erzielt werden kann, um iiber die vermutete fortschreitende zeitliche 
Verdnderung der Schwerkraft an der Erdoberflache innerhalb eines 
Zeitraums von etwa 10 Jahren zu entscheiden — wobei man freilich 
zwecks Gewinnung tiberzeugender Ergebnisse Messungen an verschiede- 
nen, weit getrennten Orten durchfiihren miiBte, um lokale Effekte mit 
Sicherheit auszuschheBen. 

Dabei wiirde die Messung einer etwaigen zeitlichen Anderung der 
Schwerkraft an der Erdoberflache offenbar zwe: Effekte in ihrer sum- 
mierten Wirkung messen, namlich erstens die Anderung der Gravitations- 
konstanten selber, und zweitens die Wirkung der damit verkniipften 
Expansion der Erde, welche durch Zunahme der Entfernung vom Erd- 
mittelpunkt eine zusatzliche Schwerkraftverminderung ergeben miiBte. 
Beide Anteile diirften gréBenordnungsmaBig nicht sehr verschieden 
sein: Fiir die jahrliche VergréBerung des Erdradius kame die GréBen- 
ordnung eines Millimeters in Betracht, oder relative VergréBerung um 
40°19, 


§ 4. Einflu8 einer Veranderlichkeit von » auf die Erdrotation 


Es liegt ferner nahe, daran zu denken, daB die als Folge einer Ab- 
nahme von x zu erwartende Erdexpansion eine VergréBerung des Trag- 
heitsmomentes der Erde ergeben mu. Die danach zu erwartenden 
Anderungen der Erdrotation fallen tatsachlich in die GréBenordnung der 
empirisch vorhandenen Inkonstanz der Drehung der Erde. Trotzdem 
sind die Aussichten, hieran die Diracsche Hypothese priifen zu kénnen, 
leider nicht giinstig. 

Die durch Quarzuhren, Ammoniak-Uhren und Casium-Uhren sehr 
yenau zu messende Erdumdrehung 1aBt zeitliche Veranderungen 

4 ToMASCHEK, R.: Handbuch der Physik, Bd. XLVIII, S. 775. Berlin-Gét- 
ingen-Heidelberg: Springer 1957. 
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erkennen, die auf verschiedenen Umstanden beruhen und zum Teil gut 
verstandlich sind®. Es gibt eine jahrlich periodische Veranderung der 
Drehgeschwindigkeit auf Grund der Tatsache, daB das Drehmoment der 
Erde zu einem Anteil der GroéBenordnung 10-8 in den Windsystemen und 
Gezeitenbewegungen steckt. (Beide Anteile sind von gleicher GréBen- 
ordnung.) Dazu kommen langsame aperiodische Anderungen, die nuy 
etwa 1% der periodischen ausmachen, d.h. fiir die Anderung der Tages- 
dauer die GréBenordnung von 1 msec pro Jahrhundert ergeben. Lang- 
same Anderung der Meeresstr6mungen sowie Abschmelzen von Polareis 
koénnten an diesen Anderungen der Tagesdauer mitbeteiligt sein in An- 
teilen, die sich kaum exakt bestimmen lassen. Wesentlicher Anteil ist 
die durch Flutreibung entstehende Ubertragung von Drehimpuls dex 
Erde auf den Mond; dieser Anteil ist rechnerisch untersucht worden, 
mit dem Ergebnis, daB8 er in befriedigender Weise die astronomisch 
beobachtbare VergroBerung des Drehimpulses des Mondes relativ zur 
Erde erklaren kann, in Verbindung mit den Stoérungen durch ander 
Planeten, wie noch zu besprechen sein wird. Jedoch bezweifeln manche 
Verfasser, daB dieser Impulszunahme des Mondes wirklich eine ent- 
sprechende Impulsabnahme der Erde gegeniibersteht; denn es gib 
Griinde fiir die Vermutung!, daB die Gezeitenbewegung der Lufthiille| 
infolge eines bereits von KELVIN untersuchten Resonanzeffektes ein 
standige Kompensation dieser Drehimpulsabnahme ergibt, auf Grunc 
der Anziehung der Sonne auf die Erde, unter Umwandlung von Bahn 
Drehimpuls der Erde in Eigen-Drehimpuls. Da auBerdem die sakular 
Variation des erdmagnetischen Feldes vermuten laBt, daB die Verteilun 
des Drehimpulses der Erde auf ihre inneren und auBeren Anteile nich 
exakt konstant ist, ergeben sich weitere Unsicherheiten, die der Ab 
trennung und Erkennung eines der Erdexpansion entsprechenden An 
teiles in der Anderung der Tageslinge entgegenstehen. 

Die Erhaltung des Drehimpulses in einem gravitationsbedingte 
Zweik6rperproblem muB dazu fiihren, daB der mittlere Abstand dey 
beiden K6rper sich umgekehrt proportional zu x andert, und die Um 
laufszeit proportional zu x°. (Diese AbstandsvergréBerung diirfte; 
wie in meinem Buch erlautert, fiir die Theorie der Entstehung vor 
Doppelsternen und von Planetensystemen von wesentlicher Bedeutun 
sein.) Die entsprechende VergréBerung der Jahreslange kann astro} 
nomisch nicht erfaBt werden. Beim Monde ergibt sich hieraus, went) 
exakte umgekehrte Proportionalitat von x mit dem Weltalter angenom; 
men und dieses gleich 6-10° Jahre gesetzt wird, eine ,,sdkulare Be: 
schleunigung’ von — 0,5’. Empirisch hat der Mond eine sakulare Be 
schleunigung von +10’; diese beruht zu annahernd gleichen Teilen aul 


5 SPENCER-JONES, H.: Handbuch der Physik. Bd. XLVII, S.1. Berlinh 
Gottingen-Heidelberg: Springer 1956. 
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planetarischen St6rungen (schon von LAPLACE untersucht) und auf der 
irdischen Flutreibung. Der erstgenannte Anteil kénnte heute wohl mit 
elektronischen Rechenmaschinen mit einer Genauigkeit von 1% be- 
stimmt werden. Der zweite Anteil hingegen lat schwerlich eine theore- 
tische Ermittlung mit einer Ungenauigkeit von weniger als 10% zu; es 
wird daher auch an der Mondbewegung kaum eine Priifung der Dirac- 
schen Hypothese méglich sein. 


§ 5. Bedeutung der Diracschen Hypothese fiir die Morphologie 
der Erdkruste und des Mondes 

Die Hypothese, daB eine durch Abnahme von x bedingte Expansion 
der Erde schon seit ihrer Entstehung stattgefunden hat, bietet Er- 
klarungsgrundlagen fiir eine Reihe von Tatsachen aus der Geophysik 
und Geologie, welche bislang teils unerklart geblieben, teils in nur un- 
zulanglicher, nicht tiberzeugender Weise erklart waren. Hierauf war 
schon in meinem Buche eingegangen; jedoch kann jetzt — unter Heran- 
ziehung neuer empirischer Ergebnisse sowie unter Mitverwertung einiger 
friiher noch nicht herangezogener Tatsachen — eine erweiterte Dar- 
stellung gegeben werden, welche an anderer Stelle vorgelegt werden 
soll. Die wichtigsten dabei zu beriicksichtigenden Umstande sind: 


A. Ozeoanographische Untersuchungen (Ewinc) haben neuerdings 
das System der Tiefseegraben besser bekannt werden lassen. 

B. Die kernphysikalischen Methoden der Altersbestimmung haben 
ein klareres Bild der (friiher wegen des Fehlens von Versteinerungen sehr 
unzuganglich gewesenen) prakambrischen Zeitabschnitte zu gewinnen 
erlaubt, deren gegentiber der seit Beginn des Kambriums verflossenen 
Zeit etwa sechsmal gréBere Dauer eine Richtigstellung gewisser tradi- 
tioneller Lehrmeinungen erméglicht hat, die durch die friithere Be- 
schrankung der Untersuchungen auf einen zu kleinen erdgeschichtlichen 
Zeitabschnitt begiinstigt waren: Angebliche weltweite Verschiedenheit 
von Ruhezeiten und Faltungszeiten, die noch dazu angeblich periodisch 
eintreten sollten; oder angebliche Beschrankung der Gebirgsfaltung auf 
die letzten 500 Millionen Jahre. In dem Bericht von J.T. WILson, 
R.D. Russet und R. McCann FarguuHar® steht eine bequem zugiang- 
liche Darstellung der modernen Auffassungen zur Verfiigung. 

C. Die Vorstellung einer expandierenden Erde — im Gegensatz zur 
traditionellen Lehrmeinung einer Kontraktion — ist inzwischen auch 
durch L. Ecyep von den geologisch-geophysikalischen Tatsachen aus 
begriindet worden. Insbesondere ist die so iiberzeugende Deutung der 
Kontinentalschollen nach J. FISHER, die in meinem Buch erlautert 
wurde, unabhingig auch von EcyEp gegeben worden, der daraus eine 
"6 Handbuch der Physik, Bd. XLVII, S. 288. Berlin-Gottingen-Heidelberg: 
Springer 1956. 
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durchschnittliche jahrliche VergroéBerung des Erdradius (seit Erdent- 
stehung vor etwa 4,4 Milliarden Jahren) um 0,6 mm errechnet. Ecyep]y 
bezieht sich dabei freilich nicht auf die Diracsche Hypothese, sondernf 
versucht fiir die von ihm als empirisch nachgewiesen angesehene Tat 
sache der Erdexpansion eine anderweitige Erklarung (angeblicher 
Nichtgleichgewichtszustand der Erde, die seit Entstehung langsam inf 
einen Gleichgewichtszustand iibergeht), welche nicht befriedigen kann.§j 

D. Erwahnt sei auch der von DIcKE (a. a. O.) erbrachte Nachweis, 
daB die Darwinsche Theorie der Mondentstehung der Diracschen Hypo- 
these nicht nur angepaBt werden kann, sondern sogar erst in dieser 
Verkniipfung sich imstande erweist, allen Punkten unseres diesbeziig-§ 
lichen empirischen Wissens gerecht zu werden. qj 


Die angekiindigte erneute Besprechung geophysikalisch- -geologischer} 
Fragen in Beziehung zur Diracschen Hypothese I wird insbesondere 
folgende Punkte behandeln: | 


1. Tiefseegraben (und ihre Fortsetzung auf Kontinenten) ; 

2. Gliederung der Erdoberflache in Kontinentalscholien und Tief- 
seebecken (nach FISHER) ; 

3. Erscheinungen des Magmen-Aufstiegs; Intrusionen und Vulkanis- 
mus (nach BINGE) ; 

4. Inselgirlanden; Gebirgsbildung ; 

5. Sog. Wachstum der Kontinente; 

6. Klimaverhdaltnisse des Palaozoikums; 

7. Erdtemperatur im Prakambrium (nach DIcKE). 


Da in ein bis zwei Jahrzehnten nach Ansicht der Spezialisten eine 
unmittelbare Untersuchung der Oberflachenverhaltnisse des Mondes} 
mdglich werden diirfte, so verdienen unter den Priifungsméglichkeiten 
der Diracschen Hypothese auch diejenigen Beachtung, welche aus einer 
solchen Untersuchung entstehen werden. Wie in meinem Buche bereits 
besprochen wurde, legen die ,,Rillen“ des Mondes die (auch von DicKE 
angenommene) Deutung nahe, daf sie als Ergebnis einer (sehr gering- 
fiigigen) Expansion des Mondes anzusehen sind. Tatsdchlich sind sie} 
von einigen Verfassern schon friiher in diesem Sinne gedeutet, wobei 
jedoch radioaktive Erwarmung als Ursache der Expansion vermutet 
wurde. Zweitens wiirde die von KRAUSE vertretene Behauptung, daB_ 
auf dem Monde auch Aolische Formationen vorhanden seien (Wind- 
erosion, dolische Ablagerungen), im Falle ihrer Bestatigung bedeuten, 
da der Mond friiher eine Atmosphare gehabt haben muB, was ebenfalls | 
als Beweis fiir einen groBeren friiheren Wert von x gelten miiBte. Drittens | 
wird in Zukunft endgiiltig zu entscheiden sein, ob die gut begriindete | 
Theorie der Mondkrater als Einsturzkrater meteoritischer K6rper zu- 
treffend ist — ihre Bejahung wiirde unmittelbar die Bingesche Theorie 
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der irdischen Vulkane stiitzen, durch welche eine Deutung der Mond- 
krater als vulkanisch erzeugte Gebilde ausgeschlossen wird. (Die hin und 
wieder auf dem Monde vorkommenden Gasausbriiche sind nach BINGE 
dem irdischen Vulkanismus nicht zu vergleichen, sondern beruhen viel- 
leicht darauf, daB die kosmische Strahlung zur langsamen Ansammlung 
von Gasmassen in den Oberflachenschichten des Mondgesteins fiihrt.) 

Die kiinftig zu erwartende wesentlich verbesserte Erforschung der 
Marsoberflache, mit Fernrohren, die sich auBerhalb der Erdatmosphare 
befinden, wird deren auffallige Verschiedenheiten von der Erdober- 
flache sicherer als gegenwartig zu beurteilen erlauben. Schon jetzt 
scheinen jedoch folgende Tatsachen gesichert zu sein, welche die aus 
der Diracschen Hypothese entwickelte Deutung der Morphologie der 
Erdkruste erganzend unterstiitzen: 1. Zweistufigkeit der Marsoberflache, 
analog der Unterteilung der Erdoberflache in Kontinentalschollen und 
Tiefsee, aber mit geringerem Anteil der tieferen Stufe und mit geringerem 
Hohenunterschied der beiden Stufen. 2. Zerteilung der héheren Ge- 
biete durch viele Spalten in kleinere Stiicke. 3. Fehlen von Vulkanis- 
mus und von Gebirgsfaltung. Der letzte Punkt stiitzt besonders nach- 
driicklich die These, daB Vulkanismus und Gebirgsbildung auf der Erde 
Folgeerscheinungen ihrer (im Vergleich zum Mars wesentlich starkeren) 
Expansion sind. 


§ 6. Theoretische Prazisierung und empirische Stutzung 
der Hypothese II 

In den Untersuchungen des Verfassers ist, wie oben schon erwahnt, 
zuerst in Formel (2) der Wert 7 =1 zugrunde gelegt worden, so daB nicht 
der in iiblicher Weise aus der Materie-Wellenfunktion gebildete Materie- 
tensor, sondern dessen Produkt mit x? einem kosmologischen Erhaltungs- 
satz geniigt. Dies wurde dann so gedeutet, daB die Weltmasse sich 
proportional zu x? andert. 

Wir haben nun aber in § 2 den Wert 7 = —1 als den richtigen er- 
kannt, welcher dazu fiithrt, da8 der in iiblicher Weise wellenmechanisch 
definierte Materietensor dem Erhaltungssatz geniigt. AuBerdem mu8 
nach Pauti der erwahnten physikalischen Deutung der Feldgleichungen 
mit 7=1 folgender Einwand entgegengehalten werden: Als Materve- 
tensor ist grundsatzlich immer gerade derjenige Tensor zu deuten, fiir 
welchen der Erhaltungssatz gilt. Dies habe ich in meinem Buche bereits 
anerkannt und die Diskrepanz dieses ,,Eddington-Paulischen Postulats” 
gegentiber der versuchten kosmologischen Theorie, die auf eine Recht- 
fertigung der Diracschen Hypothese II abzielte, als eine zunachst nicht 
zu beseitigende Liicke im Aufbau dieser Theorie bezeichnet. Diese 
Liicke kann jedoch, wie mir scheint, nunmehr geschlossen werden durch 
folgerichtige Weiterfiihrung der schon friither erlauterten Gedanken. 
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Fiir 7 =1 haben die Vakuum-Feldgleichungen der Theorie mit ver- J 
anderlichem x die von E. ScutcKrne gefundene (in meinem Buche ff 
S. 217 naher besprochene) Lésung fiir ¢=1 | 


Baa dt? : dy” : 72 (d@? + sin? 0.4); 1) 
Nee eee (4) I 


if 


z= Ho (1 — a); 0<a=const< 1. 


Eine fiir 7 = —1 geltende Lésung kann daraus vermittelst Ersatz von x | 
durch seine Reziproke erhalten werden. Diese Lésung hat die bemer- ff 
kenswerte Eigenschaft, eine kugelsymmetrische zeitlich veranderliche 
Metrik darzustellen, welche fiir t=const +0 ein zusammenhangender | 
dreidimensionaler Raum ist — bestehend aus zwei fiir 7—> oo quasi- | 
euklidischen Teilgebieten, die an der Kugelflache 7=a¢ zusammen- | 
hangen — fiir ¢ =const <0 hingegen aus zwei getvennten dreidimensiona- | 
len Raumen besteht. Ein ahnliches Vorkommnis ist in der Einsteinschen 
Theorie, mit konstantem x, nicht médglich, zum mindesten nicht mit jf 
kugelsymmetrischem Vakuum-Feld; denn ein solches mu8 nach BIRK- | 
HOFF bekanntlich stets statisch sein. 

Fiir die Theorie mit veranderlichem x hingegen diirften mannig- 
fache Lésungen existieren, in denen ein fiir spatere Zeit einheitlicher 
Raum friither aus getrennten Teilen bestand; und zwar nicht nur Va- 
kuum-Lésungen, sondern auch solche mit Materie. 

Es ist also auch bei Anerkennung des Eddington-Paulischen Postu- 
lats die Méglichkeit kosmologischer Modelle gegeben, von welchen 
folgendes zu sagen ist: Ein innerhalb eines bestimmten Teilraums 
¢=const sitzender Beobachter stellt zwar in diesem Teilraum, solange 
dieser selbstandig bleibt, eine zeitlich konstante Masse fest ; jedoch kann 
dieser Teilraum sich zu spaterer Zeit mit einem anderen vereinigen, 
wonach der entstehende Gesamtraum eine Masse hat, die aus denen der 
beiden Teilrdume addiert ist. Trotz Massenerhaltung innerhalb jedes 
Teilraumes tritt also eine VergroBerung der dem Beobachter insgesamt 
zuganglichen Massen im Laufe der Zeit ein. 

Danach besteht kein grundsatzliches Hindernis fiir eine Theorie, 
welche die Diracsche Hypothese II aufrechterhalt in solcher Weise, daB 
der Kosmos vorgestellt wird als ein durch standige Einmiindung immer 
neuer kleinerer Teilrdume sich erweiternder Gesamtraum, dessen Ge- 
samtmasse durch den AnschluB dieser Teilraume um deren Massen ver- 
groBert wird. Versucht man, in einer grob statistischen oder , phano- 
mologischen** Weise diesen Kosmos zu beschreiben, ohne auf die Fein- 
heiten der sich ihm fortlaufend anschlieBenden Nebenradume einzugehen, 
so wird man zuriickkommen miissen auf ein Variationsproblem der all- 
gemeinen Gestalt (2), und zwar fiir diese Betrachtung ohne die Fest- 
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legung 7 = —1, fiir die es jetzt keine Argumente gibt. Man wird die 
jetzt gemeinte Situation in der Tat so behandeln miissen, wie es in 
meinem frtiheren, im ersten Absatz dieses Paragraphen angedeuteten 
Vorgehen geschehen ist, mit 7 =1 als einer halb empirisch begriindeten 
Wahl. In diesem Sinne scheint mir die innere Folgerichtigkeit der ver- 
suchten Theorie nunmehr liickenlos gegeben zu sein. — Die viel er- 
orterten Theorien eines stationdren Kosmos hingegen kénnen wohl kaum 
in einer von inneren Widerspriichen freien Weise durchgefiihrt werden. 
Eine empirische Sttitze dieser Grundvorstellung scheint mir jetzt 
in verstarktem MaBe gegeben durch die Untersuchungen AMBARzU- 
MIANs tiber neu entstandene Sterne und Sternsysteme, die inzwischen 
zu neuen endrucksvollen Ergebnissen gefiihrt haben?. Wahrend die 
meisten mit dem Problem der Sternentstehung beschaftigten Verfasser 
an Kondensationsvorgange in den Dunkelwolken denken, schlieBt 
AMBARZUMIAN auf explosive Entstehung aus ,,Proto-Sternen‘, welche 
(vorlaufig ohne naheren Erklarungsversuch) als nichtleuchtende Materie- 
massen von hoher Dichte vorgestellt werden*. Eine befriedigende 
nahere Ausfiihrung dieser Vorstellung wird kaum umhin kénnen, die 
Materie eines Protosternes oder eines prastellaren Systems als noch in 
einem getrennt liegenden Teilraum befindlich vorzustellen, um die Ein- 
leitung der explosiven Sternentstehung bzw. Sternsystem-Entstehung 
gleichzusetzen mit dem Vollzug der Vereinigung dieses Teilraumes mit 
unserem Kosmos. Dabei ergibt sich eine Annaherung der hier ver- 
tretenen Vorstellungen an den grundsatzlichen Standpunkt AMBARzZU- 
MIANsin dem Sinne, daB von einer eigentlichen Materie-Erzeugung nicht 
mehr die Rede ist, vielmehr auch der erst spater in unseren Kosmos ein- 
tretenden Materie eine Praexistenz als ,, Protomaterie‘‘ zugeschrieben wird. 
Nochmals zu den empirischen Verhdltnissen zuriickkehrend, er- 
wahnen wir schlieBlich: Obwohl bekanntlich gréBte Anstrengungen 
darauf verwendet worden sind, die kosmische Strahlung zu deuten auf 
Grund der Vorstellung, da8 ihre Primarteilchen in den Dunkelwolken 
oder durch magnetisierte Sterne beschleunigt worden seien, scheint 
sich jetzt wieder die Vorstellung durchzusetzen (POWELL), daB ex- 
plosive Vorgange, wie z.B. Supernova-Ausbriiche, fiir die Entstehung 
der kosmischen Strahlung in erster Linie verantwortlich sind. Dies 
harmonisiert mit der grundsadtzlichen Bedeutung, welche gewissen 
Typen explosiver Vorgange im Obigen zugeschrieben worden ist. 


Die hier vorgetragenen Uberlegungen sind wesentlich gefordert worden durch 
viele Diskussionen mit meinen Mitarbeitern H. J. Bincr, J. EHLERS, E. SCHUCKING. 


7 AMBARZUMIAN, V.A.: Solvay-Congress 1958, S. 241. 

8 The facts connected with interstellar gas and associations are speaking in 
favour of common formation of stars and gas from protostars rather than of for- 
mation of stars from gas.“ (A. a. O. S. 270). 
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Zum. Anfangswertproblem zerfallender Zustande 
Von 
JOACHIM PETZOLD 
(Eingegangen am 27. Juli 1959) 


The probability of decay of a quantum mechanical system is completely determined 
by the energy spectrum of the initial state. An exponential law of decay is obtained 
only if the spectrum has a long tail. Since the initial state is spatially localized, the 
decay energy and decay constant are fixed by the poles of the S-function. 


1, Einleitung 


In einer Reihe von Arbeiten wurde versucht, den Begriff des zerfal- 
lenden Zustandes genauer zu erfassen!. Dabei wurde dieser vor allem 
durch die Tatsache charakterisiert, daB der Zerfall sehr gut durch ein 
Exponentialgesetz beschrieben werden kann. Doch ergibt das keine 
Aussage iiber die spezielle Art der Wechselwirkung, denn das zeitliche 
Verhalten eines Systems wird allein durch die Gesamtenergie, d.h. den 
Gesamt-Hamilton-Operator H bestimmt, wie weiter unten ausgefithrt 
werden wird. So gibt es auch freie Wellenpakete, die zeitlich exponen- 
tiell abklingen. Man kann diese aber nicht gut als Compound-Systeme 
bezeichnen. 

Wenn es auch eine gewisse Einschrankung fiir den Anfangszustand ® 
zur Zeit =O bedeutet, daB der Zerfall eines Systems nach einem Expo- 
nentialgesetz erfolgt, so beschreibt dieser Zeitverlauf jedoch nach obiger 
Bemerkung nicht vollstandig ein zerfallendes System. Man mu8 noch 
beriicksichtigen, daB die Zerfallsprodukte zur Zeit t=O eng beieinander 
sind. Hier geht jetzt die spezielle Art der Wechselwirkung ein, die nam- 
lich den Zustand @ stark lokalisieren muB. Diese Forderung liefert die 
Bedingung [vgl. § 3], daB die Zerfallsenergie E und Zerfallskonstante / 
nicht beliebig sein diirfen, sondern wie in der Theorie des «-Zerfalls von 
G. Gamow? durch die Pole der S-Funktion bestimmt sind. 

Das zerfallende System werde durch einen Hamilton-Operator H 
mit einem kontinuierlichen Spektrum beschrieben. Von einem diskreten 
Spektrum kann abgesehen werden. Die uneigentlichen Eigenvektoren 
Ph, 0 es Oy g = FY, OSR< ~ (1) 


1 Ein ausfihrliches Literaturverzeichnis findet man z.B. bei HOHLER, G.: 
Z. Physik 152, 546 (1958). 

2 Gamow, G., u. C.L. CRITCHFIELD: Theory of Atomic Nucleus and Nuclear 
Energy-Sources. Oxford 1950. 


Zum Anfangswertproblem zerfallender Zustande 123 


gilt, bilden ein vollstandiges Orthogonalsystem, wobei o den Entartungs- 
grad der Energie beschreibt. Die Normierung sei folgendermaBen 
gewahlt: (Py or, Pec) =O(k’ —k) 6,4". Das Compound-System soll durch 
den (normierten) Anfangszustand ® zur Zeit ¢ =0 charakterisiert werden, 
wobei auf seine Entstehungsweise nicht eingegangen werden soll. 

Die Wahrscheinlichkeit, das System zur Zeit ¢ noch im alten Zu- 
stand ® vorzufinden, also, daB es noch nicht zerfallen ist, ist gegeben 
durch w(t) =| «(é)|? mit 


u(t) = (Dre? @). (2) 
Entwickelt man den Anfangszustand 


(oe) 


P=) J aolk) Ge, odk mit (0, O)=P fla (k)|?dk=1 (3) 
o 0 o 0 
und setzt das in den obigen Ausdruck ein, so erhalt man 


ult) ay, [leaky tea ak (4) 
o 0 

Wie man sieht, hangt w(t) nur von der Energieverteilung «,(k) des 
Anfangszustandes ® ab. Das bedeutet, daB man fiir zwei verschiedene 
Systeme mit verschiedenen Wechselwirkungen in jedem System immer 
je einen geeigneten Zustand so finden kann, daB w(t) fiir beide Systeme 
das gleiche zeitliche Verhalten besitzt. Man muB8 nur in (3) fiir die 
verschiedenen Systeme (bis auf einen Phasenfaktor e*%")) dieselben 
a,(k) wahlen. Das ist eine Aussage, die unabhangig von jedem Wechsel- 
wirkungspotential ist. Da es Energieverteilungen gibt, die exponentiell 
abklingen, gibt es also auch freie Wellenpakete, die das tun. 

Da die Betrachtungen fiir ein fest gewahltes o durchgefitihrt werden 
k6nnen, wird dieser Index im folgenden fortgelassen. 


2. Das Exponentialgesetz 
Die Streuung der Zerfallsenergie ist auf Grund des experimentellen 
Befundes ziemlich klein, wenn man von einigen Ausnahmen wie z.B. 
den angeregten Be’-Kern absieht. Daher diirfen zur Beschreibung eines 
zerfallenden Systems die «(k) nicht ganz willkiirlich, sondern nur in 
der Umgebung von ky =VE wesentlich von Null verschieden gewahlt 
werden. 


Fiir eine Energieverteilung 4 | « (#)|? mit 


= 
| Vx fir k<k<k 
ia — RR 


a(k) = 
0) sonst , 
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die also konstant ist, wird 


pike ,— ike 


AG Real er hr 
: K jk — ky \2 . 
Fiir eine Gaub-Verteilung «(k) =ck exp {— — (“+2 \, wobei c der 
; BNR 
Normierungsfaktor ist, wird | 


2 ps a 2 1 254 
BU an fee ee met Vietime [1 oom ii) ‘ | 
i) : 
x [exp 22 + EA 
: ( VK? + inet J | 
o* ke K2¢—-kK 1 2KE 
2 Kceena: VRE binge \ | RPGR 


K2/K24-iket 
fe pe rt Se? li IKE Ro et } 
SS }) Ox 1 th). 
« (sya fe | Py Kt ke Kit kot? 
i) 


(Man verifiziert letzte Gleichheit leicht, wenn man beachtet, daB | 


}(x) = fe-**+?** dz der Differentialgleichung /’(%) = 2% f(x) +1 mit 
0 

{(0) =a geniigt.) Beide Energieverteilungen lefern kein exponen- 

tielles Zerfallsgesetz, unabhangig davon, ob sie schmal oder breit gewahlt 

werden, auch dann nicht, wenn deren Form etwas abgedndert wird, 

denn w(t) hangt stetig von @® ab. 

Anscheinend kommt es darauf an, daB die Energieverteilung fiir groBe 
Energien schwacher als exponentiell abklingt, also ® einen langen 
Energieschwanz besitzt. Daher betrachten wir eine Verteilung, wie sie 
nach BREIT und WIGNER an Resonanzstellen von Wirkungsquerschnitten 


auftritt : ae AE 
==) |) ag (5 
a (R) os Rat 0 (5) 
mit @=0@,+7@,. Da es nach (4) nur auf |«|? ankommt, kann ohne 
Einschrankung der Allgemeinheit 9, >0 und 9, >0 gewahlt werden. 


Die wahrscheinlichste Energie, also das Maximum der durch (5) gege- 
benen Energieverteilung oF |x ()|? ist E =0}—? und die Halbwerts- 


breite ist A=40, 03. Dabei wurde 0, <9, angenommen, was dem bereits 
erwahnten experimentellen Befund entspricht, daB die Energieunscharfe 
klein gegen E ist. 

Setzt man die Verteilung (5) in (4) ein, so erhalt man, wie im Anhang 
gezeigt ist 


u(t) = (1 —t5 ee ees (6) 
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mait* me 
20, Vi i ae 
t) = 2% 7 
ie TR OPC ees” 7) 


wobei /(¢) auf zweierlei Weisen abgeschatzt werden kann 


4 A A al A\2 1 

t EE ale | SI aN ote ee 
JOl<ee 4 Ol<sa=(4) q- (8) 

Die Energieverteilung (5) liefert also ein exponentielles Zerfallsgesetz, 
wobei sich die Halbwertsbreite 4 der Energieverteilung als identisch mit 
der Zerfallskonstanten erweist. Die Abweichungen sind von der GréBen- 
ordnung der relativen Unscharfe von 4 (es ist nadmlich nach M. Lévy? 
a . Sie sind so klein, daB sie experimentell nicht festgestellt 
werden k6énnen?. 

Man kann ohnehin nie ein strenges Exponentialgesetz fiir den Zerfall 
eines Zustandes erwarten, denn es gibt keinen Zustand @, so daB die 
Abweichungen verschwinden. Das ist leicht zu sehen, denn wenn man 
w(t) =|w/(t)|? nach (2) fiir kleine Zeiten entwickelt, erhalt man w(t) = 
1—{(®, H?d) —(®, H®)} ?. Es tritt kein in ¢ lineares Glied auf wie 
bei einem reinen Exponentialgesetz. In unserem Beispiel driickt sich 
das darin aus, daB /(t) an der Stelle ¢=0 nicht in eine Potenzreihe 
entwickelt werden kann, wie die Darstellung (7) zeigt. 


Aus (6) sieht man explizit, daB die Kleinheit der Abweichungen vom 
Exponentialgesetz niemals allein als Kriterium fiir das Vorliegen eines 
Compound-Systems dienen kann. Denn unter Umstanden kann zwar 
die Zerfallskonstante 4 bei einem System als sehr klein festgestellt 
werden, d.h. daB /(¢) und die Abweichung des Faktors vor dem Ex- 
ponentialglied von eins in (6) klein werden. Trotzdem kann das System 
ein freies Wellenpaket sein, da die Uberlegungen unabhangig von der 
Form der Wechselwirkung sind, also auch dann gelten, wenn keine 
Wechselwirkungspotentiale vorhanden sind. 


In den bisherigen Rechnungen traten auch keine ausgezeichneten 
Werte von o, und g, auf; o konnte beliebig gewahlt werden, wahrend 
zerfallende Systeme ganz bestimmte Zerfallsenergien und Lebensdauern 
besitzen. 


* © bezeichnet den konjugiert komplexen Wert von 9. 

3 Livy, M.: Nuovo Cim. (X) 13, 115 (1959). 

4 PprzoLp, J.: Z. Physik 155, 422 (1959). Dort wurde das an einem speziellen 
Modell unter Benutzung einer etwas anderen Definition der Zerfallswahrschein- 
lichkeit gezeigt. Die hier benutzte Definition liefert einen noch wesentlich gréBeren 
Zeitbereich, in dem das Exponentialgesetz innerhalb der experimentellen Fehler- 
grenzen gilt. 
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In einer Reihe von friiheren Arbeiten! wurde w(t) nach (2) mit Hilfe der La- 
place-Transformationen diskutiert: 


1 1 Sr 
u(t) = a | (® ee 27 ®) ¢ ds. 
¢ 


Dabei umlduft der Integrationsweg © in der komplexen s-Ebene im positiven 


Ss — 
eine mehrdeutige Funktion von s, die im zweiten Blatt Pole besitzt. Diese geben An- 
laB zu zeitlich exponentiell abklingenden Gliedern. Die Pole sind nun aber von der 
Darstellung, d.h. von der speziellen Wahl] von @ abhangig®. Mit ® nach (3) und 


1 ; ; : 
Sinne das Spektrum von H. Die Resolvente (2, =F ® | ist im allgemeinen 


P = a 
! x | 0 z pene tes 
OD, — a WD — es 2 = ; Sen ES 9 =o v BON Ai = 
| s—H 2\( — O76 0) Aegis e (s+ 9?) (s + 0”) 
Da diese Resolvente an den willkiirlich vorgebbaren Stellen |/s = — ig und \'s =—16) 


Pole besitzt, kann das Auftreten eines Poles im zweiten Resolventenblatt allein 
noch kein zerfallendes System charakterisieren, auch wenn er dicht unterhaib 
der positiv-reellen s-Achse liegt. Man mu daher Kriterien angeben, die die 
physikalisch bedeutsamen Pole heraussondern. 


3. Die Lokalisierung des Anfangszustandes 

Die bisherigen Betrachtungen haben gezeigt, daB man neben dem 
exponentiellen Zerfallsgesetz nach einem weiteren Kriterium suchen muB, 
das ein Compound-System charakterisiert. Dazu soll die Tatsache aus- 
genutzt werden, da fiir ein zerfallendes System der Anfangszustand ® 
stark lokalisiert ist. Es mu8 also der Anfangszustand @, der in der Ener- 
giedarstellung durch «(k) nach (5) beschrieben wird, in die Ortsdar- 
stellung transformiert und dann @ so bestimmt werden, daB ® méglichst 
lokalisiert ist. Bei der Transformation in die Ortsdarstellung geht nun 
die spezielle Art der Wechselwirkung ein. 

Im einfachsten Fall beschreiben wir unser System als ein Teilchen 
in einem duBeren radialsymmetrischen Potential endlicher Reichweite 
und betrachten einen festen Drehimpuls /. Die Eigenfunktionen des 
Eigenwertproblems (1) in der Ortsdarstellung 

or toa tlOlaW="aem Fea) 6 


ee 2m 


k6énnen ® ey eee 1 f ONG eee a 
9% (7) Maite uf (— &) f(R, 7) — f(k) H(— R, »)} (10) 


geschrieben werden, wobei /(k,7) diejenige Lésung der Differential- 


J i 

; : : : e : =i All al 
gleichung (9) ist, die sich fiir groBe 7 wie \2 é | Fie ) verhalt 
(k +0), und f(k) =lim 7! f(k, 7) ist. c 

r—>0 

° Rorrnik, H.: Zur Theorie der Resolventen eines quantenmechanischen 
Systems. Blaudruck, Inst. fiir theor. Physik der Freien Universitat Berlin 1958. 

6 Massey, H.S.W.: Theory of Atomic Collisions. Handbuch der Physik. 
Bd. XXXVI. Berlin 1956. 


| 
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Der Anfangszustand @ lautet in der Ortsdarstellung 
P(r) = fal) g(r) dh. (11) 
0 


Mit (5) und (10) wird daraus, unter Beachtung, da8 formal « (z) Cr) = 
“{—k) p_,(/) gilt, fiir v0: 


Um das asymptotische Verhalten von @(r) zu diskutieren, betrachten 
wir ein 7 > P, wobei P ein fest gewahlter Abstand sei, der groB gegen 
die Reichweite der Krafte ist, so da8 wir die asymptotische Entwicklung 
fiir /(k, 7) in (12) einsetzen kénnen. Wenn man nun zur Auswertung 
dieser Gleichung den Integrationsweg in die untere komplexe k-Halb- 
ebene verschiebt, muB man die Singularitaéten des Integranden beachten. 
An den Stellen, wo /(—k) =0 ist, besitzt er Verzweigungspunkte und 
paoder Stelle k=—7zeveinen Pol.) Das/(k) =O nur, Lésungen in der 
oberen k-Halbebene besitzt, treten in der unteren Halbebene keine wei- 
teren Singularitaten auf. Wenn —o9, gréBer als der Imaginarteil der 
ersten Lésung k, von f{(—k) =0 ist, hat man noch keine Verzweigungs- 
schnitte zu beriicksichtigen, falls man den Integrationsweg auf die zur 
reellen Achse parallele Gerade Jt k=const mit Itk,<Ith<—o, ver- 
schiebt. Man erhalt dann 


2s Ee | MCE aay 
ee | yg to 
ates (13) 
a tl fie). eit ter 

My 2 ai fe 

w V2, & rea + Rir). 
Das Restintegral R(r) verschwindet fiir groBe 7 starker als e~"’, Dir) 
verschwindet also wie e~%’. 

Mit (13) kann man nun leicht zeigen, daB @(v) im allgemeinen 
[namlich fiir /(70)=-0] kein lokalisiertes Gebilde beschreibt: Wenn 
nadmlich g, sehr klein ist, unterscheidet sich f(7@)/f(—7@) sehr wenig von 
/(— @2)/f(@2), das ein reiner Phasenfaktor ist. Denn fiir reelle k-Werte 
ist in der Streufunktion 


S(R) — ae _ ei th ez nk) (14) 


y(k) eine reelle Funktion. Dann wird die Wahrscheinlichkeit, das Teil- 
chen auBerhalb des Potentials zu finden, praktisch (exakt im limes 


428 JOACHIM PETZOLD: 


0,—>0) eins: 


P(r) |? dr x soe a [tie e-er 
[lemear~ [|Prqe2'|/ ee 
iP 12) 


Im allgemeinen beschreibt also @(7) ein freies Wellenpaket auBerhalb 
des Potentials. | 

Wegen der Kleinheit der Zerfallskonstanten / ist aber 9, experimentellf 
tatsachlich klein. Daher ist ®(v) nur dann lokalisiert, wenn man off 
so wahlt, daB 1 | 


ae =| | A | 
i(— 7) | 


{(i9) =0 (15)| 


ist. Nach (13) verschwindet dann @(r) starker als e~%”. Die Bedingung 
(15) ist gleichbedeutend damit, da man von der S(f)-Funktion (14)| 
die Pole aufsucht durch die Gleichung /(— k,,) =0. Die Lésungen legen) 

in der unteren k-Halbebene und mit k,, ist auch — k, eine Lésung. Daher 
besitzt (15) Lésungen 0 = 9, +70, mit e,> 0 und e,>0. Aus der Bedeu-|ff 


tung von 9, und 9, folgt die bekannte physikalische Interpretation von 


oe = — 9? =8— of 219.0, =F 14. Der Rtk? ist die wahr- 


scheinlichste Zerfallsenergie und — 2 It k® ist die Zerfallskonstante. 
Fiir freie Teilchen ist /(k) =1. Fiir sie besitzt (15) keine Lésungen. 
Man kann freie Teilchen nicht besser als bis auf einen Radius von etwal } 
oe ~ Z% lokalisieren. Man kann also von einem zerfallenden System} 
1 


erst dann sprechen, wenn der Anfangszustand auf ein kleineres Gebiet/f 


als eines vom Radius > jE beschrankt ist. 


Anhang 


Es sollen hier die Formeln (6) bis (8) hergeleitet werden. Wenn man die Energie- 
verteilung (5) in den Ausdruck (4) fiir «(¢) einsetzt, erhalt man zundchst 


+00 
20, [ k2e—th*t 
‘= : ssi! : 
=e) erage oy 
—00 


Den Integrationsweg in der komplexen k-Ebene verschieben wir von der reellen} 
Achse auf die Winkelhalbierende des 2. und 4. Quadranten, d.h. k =iViy. Dabei i) 
erhalt man unter Beachtung der Pole des Integranden an den Stellen k = +40 
(es ist @, >, vorausgesetzt worden) 


<0 Sine To (A.1)| 
mit : 
ee Ae 
eh 20, \% VO= I ; 
y= 28" | Gy (A.2) 
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Die Abschatzung des Integrals J(t) liefert zundchst: 


st i #dz 
Vos — ef \@—p? +1 e+ p41 - 
CO 


Dabei wurde y? = z2(93 — 9?) und 20102 =P (e3— 0%) gesetzt. Es ist weiterhin die 
Funktion 2? [(z?— p)? + 1]-3<[1+ p?]2, denn sie nimmt ihren gréBten Wert an der 


Stelle 2=p+ 5 an. Damit wird 


[yf r 
4 > == ff he 
ales — feat yi PIS 
x\o3— 0 | eee, 
oder w 1 
Se 2 “| 
[7 ——— 13 + — ot i}. (A.3) 
wVo?—o? \3 02- @i 
Eine andere Abschatzung erhalt man aus 
== Bao 
0, \2 de-yt y 
t = —— ) 
a ut | dy (F+igh)(+ie) ” 
8 
+00 
__ 20,)% [ —yt : (aa) ye le d 
et SJ PFO +I) OFFI 
namlich id 
Co 
4 1 az 
Vol< — = a | 
at \o3 — 03 2 V(2— pe)? + 1 V(e+t+ p) SEr 
ae 0 
Bath 
taf 2 2 | Tlo2 ae 
Wee San Sal eR or Pris ed 
0 
[o.e) 
spy ctaedl ffi aie ees | 
Baral (®— p+ 1 + PP + 11{ 
0 
il foe) iL foe) 
mae mde 
zejers EEt a [az ~ | faars+e | + 
xtVoi—ot (7. Paces F 
i los) 
2 2\2/ 7 
02 + Or ‘ dz 
+ (ta) fas e 
oder : : \ Ae 
404 43 Q1 2 i 
ihe — — + 20 . A.4 
Bid) xt \/o3 — 03° is (03 — @i)* (eA) 


Setzt man unter der Voraussetzung 9, <<, in (A.1) bis (A.4) 40,0, = 4 und of =E, 
so erhalt man die gewiinschten Ausdriicke (6) bis (8). 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Die Tragervermehrung einer Lawine 
mit Eigenraumladung 
Von 
KARL RICHTER 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. Juli 1959) 


From oscillograms of avalanches of high amplification (ether, $= 370 Torr, d= 
0,3cm, E/p=77) one can deduce that the number of carriers (m) increases less 
than e%*, if m overpasses 10°. It is the space charge field of the positive ions which 
reduces the ionisation effect of electrons. 


Das Anwachsen der Tragerzahl in einer Elektronenlawine im homo- 
genen elektrischen Feld wird durch das Gesetz »=e** beschrieben. 
Dieses Gesetz wird so lange gelten wie das Raumladungsfeld der Trager 
klein gegen das angelegte Feld ist. Bei héheren Verstarkungen sollte 
dieses Raumladungsfeld die eigene Tragervermehrung beeinflussen. Um 
diese Wirkung zu ermitteln, wurden in unserem Institut Untersuchungen 
an Lawinen hoher Verstarkung vorgenommen, wie sie in Dampfen er- 
zeugt werden kénnen. Der RaumladungseinfluB zeigte sich hierbei in 
folgender Weise: 


a) Die Haufigkeitsverteilung der Tragerzahlen von Elektronen- 
lawinen ergibt in Methylal (6 =139 Torr, d=0,5 cm) bei Tragerzahlen 
zwischen 10% und 108 eine Abweichung von der Normalverteilung. Dies 
wurde so gedeutet, daB infolge einer Raumladungsbremsung diese 
groBen Lawinen schwacher zunehmen als es dem e** Gesetz (% berechnet 
aus dem angelegten Feld) entspricht, so daB diese Lawinen in der 
Haufigkeitsverteilung infolge ihrer verringerten Tragerzahl zu den 
kleineren Lawinen gezahlt werden}. 

b) Einen weiteren Hinweis auf die Raumladungsbremsung findet man 
bei der Messung der Anstiegszeitkonstanten 41/xv_ der Elektronen- 
komponente einer Elektronenlawine. Bei hinreichend groBen Trager- 
zahlen n = 108 wird diese gréBer als die berechnete, da das effektive « 
kleiner als das aus dem angelegten Feld berechnete « ist2. 


Die gleiche Wirkung der Raumladung zeigt sich an Oszillogrammen 
groBer Lawinen. Durch geeignete Wahl des AuBenwiderstandes (R) 


* FROMMHOLD, L.: Z. Physik 156, 144 (1959). 
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kann man normalerweise das Oszillogramm einer Lawine auf Rechteck- 
form abgleichen. In diesem Fall ist das Verhiltnis der Ionenkompo- 
nente U, zur Elektronenkomponente U_: U,/U =RCv,«%=1. (Cs 
Kapazitat der Entladungs- 
strecke + Eingangskapazitat, 
v, = Ilonengeschwindigkeit, 
a =  ElektronenstoBionisie- 
rungskoeffizient.) Werden nun 
die um den Mittelwert 7 = e*4 
schwankenden Lawinen auf 
Rechteckform abgeglichen, so 
weichen die Lawinen mit 
m>10® von dieser Form ab 
und lassen an den Spitzen im ae : 

; Fig. 1. Schematische Darstellung von Oszillogrammen 
Oszillogramm erkennen, vgl. 


abgeglichener Lawinen mit verschiedener Tragerzahl n. 

Fig. A, daB die Elektronen- (Der Anstieg der Elektronenkomponente wurde nicht mit- 
¥ é gezeichnet.) Das Auftreten der Spitzen weist darauf hin, 

komponente groBer als die daB das Tragervermehrungsgesetz fiir n> 10° verandert wird 

Ionenkomponente ist, also 

U,/U_<1. Diese fiir groBe Lawinen charakteristische Erscheinung laBt 

sich dahin deuten, daB wegen U,/U_=const-« das effektive « kleiner 


als das aus dem angelegten Feld berechnete « ist. 


a 
60 


“TiS 2 as Sie ae a aa ad 


50 


40 


| 30 
70° 70° 70” 10° n 
Fig. 2. Verlauf des effektiven « als Funktion der Tragerzahl » gemessen in Ather (Versuchsbedingungen 


s. Text) 


Diese Messungen wurden an Lawinen in Ather (fp =370 Torr, 
d=0,3 cm) durchgefiihrt. Die Ausmessung des Verhaltnisses U,/U_= 
const-« bei den verschiedenen um einen gegebenen Mittelwert streuen- 
den Lawinen ergab, daB dieses Verhaltnis eine Funktion von 7 ist, und 
zwar mit zunehmendem n abnimmt. Fig. 2 zeigt das Beispiel einer 

9* 
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solchen Messung bei E/p = 77,0 Volt/Torr-cm, pd =110 Torr-cm [ad =f 
17,1,7—=e** =2,6- 107] und laBt erkennen, daB zwischen 1 = 10° bis 108 
der effektive StoBionisierungskoeffizient  monoton abnimmt. Ange 
nahert kann man den Verlauf von « als Funktion von durch « (m) =f 
a(1—Blinn/N) fiir n=N wiedergeben, wo B=0,065 und N= 108 ist ff 
Hieraus laBt sich das Tragervermehrungsgesetz entnehmen und ergibt) 
Fig. 3, die zeigt, daB von etwa 108 ab ein unterexponentielles Anwachsen 
infolge Raumladungsbremsung tbereinstimmend mit obigem Befund], 
einsetzt *. | 

Die Berechnung erfolgt in folgender Weise: Fiir den durch die Bewegung der} 
Elektronen n_(x) (Geschwindigkeit v_) im AuBenkreis hervorgerufenen Strom gilt; 


: dQ_ en_ (x) v_ en_ (x) ax 
= - d dQ. = - 
(he ae d oder dQ 7 
(d Elektrodenabstand). 
| 
U. ol 
Andererseits ist die oben gemessene GroBe 7 ce = _ a 4 7 Beide 
Gleichungen liefern A = Q+ en_(d) Xeff * 


1 ‘ n_(a) 
aq | BNC) CHG Wea 


0 
Fiir den Fall n_(#) =e%* wird wefg=a. Im vorliegenden Fall ist egg =a (m) mithir 
d 
1 fi 4 
— n_(x) dx = : fii ENE 
af NF ie Eee ee 
XN 


Die Ausrechnung dieser Gleichung gibt 
1 
*=-—Inn oder n=et%* xn=iN 
C4 


gees 1 1 1 
ON ea Bla mI N ook 
(N te" Sp 


In (1 Bin n/N) — 1} n = N 


Die numerische Auswertung liefert Fig. 3. 


Die Erklarung fiir diese Beobachtung ist in der Raumladungswirkun 
der gebildeten Trager auf die eigene Tragerentwicklung zu sehen’, und 
zwar in der Weise, daB die hinter der Elektronenwolke verbleibenda@ 
positive Raumladung das auf die Elektronen wirkende Feld schwachtff) 
und die StoBionisierungsausbeute verringert. Schatzt man das Feld a | 
positiven Ionen (unter Vernachlassigung von Wirkungen wie Spiegeliff 
ladung) ab, so erhalt man mit 7 = 107 in emem Abstand 7 = 1/« =0,02cn) 
von der punktformig vereinigt gedachten Ladung eine Feldstarke 

1 en 


£,= ; = 3,6k = ee en anes 
; 4% & (A/c)? Da inet [eo donol AGiodD ®Coul) 


* Ein Tragergesetz ahnlicher Form kann man aus der anfangs erwahntenff 
Abweichung der Haufigkeitsverteilung von der Normalform ableiten, siehe eas | 
(unver6ffentlicht). 


3 RAETHER, H.: Z. Physik 112, 480 (1939).— Ergebn. exakt. Naturw. 22, 90 (1949)) 
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(Der Abstandy wurde 1/« gesetzt, da diese Entfernung im Mittel den 
Abstand zweier Ionisierungsakte darstellt.) Dieses Feld ist verglichen 
mit dem angelegten Feld von etwa 28 kV/cm betrachtlich und schwicht 
die Ionisierungsbedingung merklich. 


Bemerkenswert ist weiterhin die Beobachtung, daB ab n etwa 108 
eine starke Streuung der Verstérkung beobachtet wird2. Vermutlich 
beruht sie auf der Mitwirkung anderer Ionisierungsprozesse wie z.B. der 
gasionisierenden Strahlung. 


4 


“ 


70 


70 


70 


G2 G3 x OY 


Fig. 3. Das Tragervermehrungsgesetz berechnet aus «(m) (Fig. 2) 


Geht man zu noch grdBeren Gasverstarkungen iiber, 1 > 108, (die 
Messungen wurden bei d=0,8cm durchgefiihrt), so beobachtet man 


4. Das effektive « nimmt zu. 


2. Bei denselben Bedingungen gemessene Haufigkeitsverteilungen 
der Tragerzahlen zeigen im Gegensatz zu den anfangs erwahnten Ver- 
teilungen eine Bevorzugung der Lawinen mit sehr groBen Tragerzahlen, 
ibereinstimmend mit 1. 

Beide Beobachtungen deuten darauf hin, daB bei diesen Trager- 
zahlen offenbar ein Vorgang mit erhohter Ionisierungswirkung einsetzt 
(Kanalbildung). 

Diese Arbeit wurde als Teil einer Diplomarbeit im Institut fiir Angewandte 


Physik der Universitat Hamburg angefertigt. Dem Leiter des Instituts, Herrn 
Prof. Dr. H. RarETHER, danke ich fiir die standig fordernde Kritik an dieser Arbeit. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Mainz 


Dielektrische Absorptionsmessungen an verdiinnten 
Lésungen mit Millimeterwellen* 


Von 


HELMUT KRAMER 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. August 1959) 


Zur Absorptionsmessung bei 7mm Wellenlange wird die HF-Energie mit einem 
K-Band Klystron durch Frequenzvervielfachung erzeugt. Die Absorptionsgr6Be e” 
ermittelt sich aus der durchtretenden Leistung bei Auffiillung eines schraghegenden 
Hohlleiters mit der zu untersuchenden Lésung, wobei die Genauigkeit besser als 
2% ist. Stérungen des exponentiellen Leistungsabfalls in der Fliissigkeitsschicht 
durch Reflexionen und Anregung anderer Wellentypen werden durch zusatzliche 
Dampfungen und geeignete Filter unterdriickt. Es werden die MeBergebnisse in 
verschiedenen Lésungsmitteln von Chlorbenzol und Benzophenon angegeben. 


Bei der Untersuchung der dielektrischen Eigenschaften polarer 
Molekiile im Mikrowellengebiet ergibt sich die Notwendigkeit, die 
Absorptionsmessungen an Dipolfliissigkeiten bis zu Millimeterwellen hin 
auszudehnen. Dies wird dadurch erschwert, da8 einmal die zur Messung 
erforderliche Mikrowellenleistung unterhalb 1cm Wellenlange ohne 
groBen finanziellen Aufwand nur durch Oberwellen eines der héchst- 
frequenten Klystrons erzeugt werden kann, und daB in diesem Frequenz- 
gebiet die meisten bei langeren Wellen gebrauchlichen MeSmethoden 
daran scheitern, daB Langen nicht mit geniigender Genauigkeit gemessen 
werden kénnen. Deshalb sind bis jetzt erst wenig Messungen dieser Art 
bekannt und fast ausschlieBlich an konzentrierten Lésungen oder reinen 
Dipolflissigkeiten ausgefiihrt worden. Um die Eigenschaften des Dipol- 
molekiils selbst zu erhalten, ist die Untersuchungsmethodik der ver- 
diinnten Lésung in einem unpolaren Lésungsmittel entwickelt worden!, 
deren Anwendung im mm-Gebiet im folgenden betrachtet werden soll, 

Die Mefanordnung ist in Fig. 1 wiedergegeben. Als Mikrowellen- 
generator dient ein Reflexklystron vom Typ 2 K 33 A. Ein dielektrischer 
Transformator vermittelt die optimale Anpassung des Frequenzverviel- 
fachers an den Generator. Die Vervielfacherdiode (1 N 26) ist koaxial 
zwischen Ober- und Grundwellenleitung eingesetzt. Durch eine Filter- 
anordnung im harmonischen Generator wird erreicht, daB die zur Mes- 


* Eine Kurzmitteilung erfolgte bereits auf der Physikertagung Hessen-Mittel- 
rhein 1958 [Phys. Verh. 9, 43 (1958)]. 
1 FISCHER, E,: Phys. Z. 40, 645 (1939). 
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sung benutzte erste Oberwelle nicht in den Grundkreis gelangt. Anderer- 
seits ist die Grundwelle durch geeignete Wahl der Grenzwellenlange in 
der Oberwellenleitung nicht mehr existenzfahig. Eine Konstruktion ohne 
Filter, wie sie von JOHNSON, SLAGER und KiNG? bei kiirzeren Wellen 
verwendet wurde, ergab in diesem Frequenzbereich eine etwa 10fach 
schlechtere Ausbeute an harmonischer Leistung. 

Die in der variablen Schichtdicke des MeBgefaBes exponentiell ge- 
dampfte Mikrowellenleistung wird im Empfanger in Abhingigkeit von 
der Auffiillung des Hohlleiters mit der Untersuchungslésung gemessen 
und daraus die Dampfungskonstante ¢’’ ermittelt. Da die Empfanger- 
empfindlichkeit zur Messung mit Galvanometeranzeige nicht ausreichte, 
wurde die Leistung des Klystrons mit Hilfe der Reflektorspannung 


Rechteck - 
Generator 


adele trischer Frequenz - 
Alystron Dampter Transtormator Wellenmesser  Vervielfacher 


Fig. 1. Anordnung zur Messung der Mikrowellenabsorption sehr verdtinnter Losungen 


moduliert, um einen selektiven Niederfrequenzverstarker anzuschlieBen. 
Letzterer setzte sich aus zwei Teilen zusammen, einer linearen Verstarker- 
stufe mit einem geeichten Abschwacher, der es gestattet, jede Signal- 
anderung zu kompensieren, so dab ein fiir die Modulationsfrequenz 
selektiver Teil mit Galvanometer nur zur Anzeige dient. Ein Diskrimi- 
nator verringerte die Empfangerbandbreite auf etwa 1 Hz. 

Als MeBgefaB diente zunachst eine Anordnung von LANE und 
SAXTON®, wie sie von ihnen zur Messung der komplexen Dielektrizitats- 
konstanten von stark absorbierenden Fliissigkeiten bei 6 mm verwendet 
wurde. Die Anderung der Schichtlange wird hierbei durch eine beweg- 
liche Sonde erreicht, die in einen kreiszylindrischen Hohlleiter eintaucht, 
dessen Grenzwellenlange kleiner als die Luftwellenlange ist. Aus zwei 
Absorptionsmessungen bei zwei verschiedenen Hohlleiterdurchmessern 
kann prinzipiell e’ und «’’ errechnet werden. Die Anwendung aut ver- 
diinnte Lésung erforderte eine Verlangerung der MeBzelle, die mit der 
erforderlichen Prazision, bedingt durch den geringen Abstand zwischen 
Hohlleiterinnenwand und Quarzsonde, nur bis 50 mm erweitert werden 


2 Jounson, C.M., D.M. SracerRu. D.D. Kina: Rey. Sci. Instrum. 25, 24 (1954). 
3 Lang, J.A., u. J.A. Saxton: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 213, 400 (1952). 
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konnte. Es zeigte sich jedoch, daB die MeBfehler in e’ und e” etwa 5% 
betragen und vor allem durch die nicht zu vernachlassigenden Refle- 
xionsfaktoren am Anfang und Ende der Fliissigkeit bedingt sind. Die 
dadurch entstehende Vielfachreflexionen rufen namlich eine Stérung 
des exponentiellen Leistungsabfalls hervor und begrenzen mit abneh- 
mender Konzentration die Auswertung. Die MeBempfindlichkeit ent- 
sprach einer Dampfung von 


10 ae Ean i al ial sal. pane enanee” 
NN . keitssteigerung wurde deshalb 
log) ANY in Abdnderung der _beschrie- 
“954 iN Ox benen Anordnung auf eine 
NN AGS bewegliche Sonde_ verzichtet 
x und die Anderung der Fliissig- 
ere keitsschicht durch Auffiillung 

Bln ne NOAM eines Hohlleiters aus einer ge- 
We oc a eichten Biirette erreicht (Fig. 1). 

Ke NG < : Dieser ist geneigt angeordnet 

att ie CG Ee und unten durch eine schrage 
iN Ay Ne se Glimmerfolie verschlossen. Da- 
Ay AG x < durch werden die Reflexions-_ 

one : \(55 702 faktoren s und y am Anfang | 

-2,0+ eect ae ; und Ende der Schicht gegeniiber | 
306 Tol \ ; dem vorher erwahnten Fall 

- x ne wesentlich verkleinert. Ist der 


Empfanger ideal angepabt, so 
berechnet sich das Verhaltnis 
von austretender Leistung E 
und einfallender Ey zu: 


75 cm? 
Losung 


Fig. 2. Die Mikrowellenleistungsabnahme in verschiede- 
nen Chlorbenzollésungen bei Auffiillung des Hohlleiters 


E 


(1— 74) (1 — 39} e288 
Ey 


4+ (v s)2e—48! — 27 5 e—2Bl cos 2a7 ; 


(1) 


wenn y=a-+7f die Fortpflanzungskonstante der Welle ist. Die bei 
vorgegebener Dampfung f den exponentiellen Leistungsabfall st6renden 
beiden Glieder im Nenner werden sich in der linearlogarithmischen Auf- 
tragung tuber / als eine mit zunehmender Schichtlange abnehmende 
Wellenlinie tiber einer Geraden anzeigen, aus deren Anstieg B zu er- 
mitteln ist. Im allgemeinen geniigte bei der 1m langen MeBstrecke 
eine Vordampfung von 4 cm Lésung, um diese Strung zu unterdriicken. 
Ist der Empfanger nicht angepaBt, so laBt sich eine zu (1) analoge Be-. 
zichung fiir die zusatzlichen Vielfachreflexionen angeben, die sich eben-. 
falls als Wellenlinie anzeigen, diesmal jedoch mit konstanter Amplitude. | 
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Letzteres ist zur Erkennung und Verbesserung der Fehlanpassung des 
Empfangers verwandt worden. 

Da zum Aufbau der MeBstrecke nur Hohlrohr von 6 x 6 mm Innen- 
dimensionen zur Verfiigung stand, muBte die Anregung und Anzeige 
anderer Wellentypen als die H, y-Welle verhindert werden, die sich in der 
Dampfungskonstanten unterscheiden. Deshalb wurde der Hohlleiter 
am Schragflansch und vor dem Empfanger stetig auf einen kleineren 
Querschnitt verjiingt, so daB sowohl in Luft als auch in der Lésung nur 
der H, -Wellentyp existenzfahig war. 


Chlorbencol / 
I Diphenylsulid 
Benzophenon 
I 


Im 


eee Diphenylamin 


{ 1 | 

i 2 3 4 5 [10/-% 

Fig. 3. Die AbsorptionsgréBe e’’ fiir verschiedene Dipolmolektile in Abhangigkeit von der Konzentration 
(Lésungsmittel: Heptan) 


Fig. 2 zeigt Absorptionsgeraden verschiedener Chlorbenzolkonzen- 
trationen. Die Reproduzierbarkeit dieser Geraden bei ¢«’’>107 ist 
+0,5%. Der Zusammenhang zwischen der Dielektrizitatskonstanten 
6 =e’ —te"’ und der MeBgréBe B bzw. k = BA/2z ist durch 


eee OR Ve —=(A/A,)? = Re? (2) 
gegeben (A = Luftwellenlange, 4, = Grenzwellenlange des Hohlleiters). 


Bei verdiinnter Losung kann nun immer k? vernachlassigt und e’ durch 
die statische DK des Lésungsmittels ¢) ersetzt werden. 

a” = 2k Vey — (A/A,)?. (3) 
Der Fehler durch die Hohlleiterdampfung bei der Auffiillung ist zu 
0,3 - 10-4 in «’”’ ermittelt worden, und auch der EinfluB héherer Ober- 
wellen ist vernachlassigbar. Die nach (3) berechneten Werte sind auf 
2% oder +1-10~% genau. 

In Fig. 3 sind fiir mehrere Dipolstoffe die ermittelten ¢’’-Werte in 
Abhangigkeit vom Molenbruch x dargestellt. So liegen sieben Meb- 
punkte von Chlorobenzol innerhalb der eingezeichneten Fehlergrenzen 
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auf einer Geraden, die den Nullpunkt nicht schneidet. Der Geraden- 
anstieg ist der spezifische Dampfungswert J ¢’’/x der Dipolsubstanz. 

Der durch die Gerade bestimmte Ordinatenabschnitt, der fir alle 
Dipolstoffe gleich ist, ist demnach einer Eigendampfung des Lésungs- 
mittels zuzuordnen. Diese betrug bei 7,10mm Wellenlange und 20°C fiir 


Cyclohexan g) = 3B AO. 
Heptan Nope (Oe 
Tetrachlorkohlenstoff 20 S10 
Benzol 50 3 £02: 


Bei Tetrachlorkohlenstoff und Benzol ist e’’ nicht nur durch Extrapola- 
tion, sondern auch direkt gemessen worden. An Mischungen dieser 
beiden Lésungsmittel konnten die Ergebnisse von WHIFFEN ? bestatigt 
werden, daB sich ihre Dampfungen nicht additiv verhalten. 

Die Ergebnisse an den untersuchten Dipolmolekiilen sollen an anderer 
Stelle diskutiert werden. In der Tabelle seien nur die Dampfungswerte 
von zwei starren, nach der Debyeschen Theorie durch eine Relaxations- 
zeit zu charakterisierende Molekiile wiedergegeben. 


Tabelle. Dimpfungswerte A &’’|x in verschiedenen Lésungsmitteln bei 7,10mm und 20°C 


| Benzol | Heptan | Cel, 

. 
Chlorbenzol 1,195 0,85 | 0,905 
Benzophenon 2,20 1,675 os 


Fiir die Anregung zu dieser Arbeit und wertvolle Ratschlage méchte ich Herrn 
Prof. Dr. G. KLaGEes meinen besonderen Dank aussprechen. Ebenso danke ich 
Herrn Prof. Dr. R. KoLvatu fiir die Bereitstellung von Institutsmitteln und der 
Deutschen Forschungsgemeinschaft dafiir, daB sie die Durchfiihrung der Arbeit 
durch Uberlassung einiger Gerate forderte. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Richtungsabhangigkeit 
der Szintillations-Lichtausbeute von Anthrazen 
beim Beschu8 mit «-Strahlen* 


Von 
PAuL HENRICH HECKMANN 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. Juli 1959) 


The scintillation response of anthracene crystals to «-particles depends on their 
direction of incidence with respect to the crystal axes. The response is maximal 
in the direction perpendicular to the main cleaving plane ab and minimal in the 
direction parallel to the axis a, the quotient of maximum and minimum response 
being about 1.55 at an energy of 5.3 MeV and increasing with decreasing energy 
of the «-particles. A formula based on simple assumptions is derived, which describes 
correctly the measured angular dependence. 


1. Einleitung 


Die von «-Teilchen in organischen Kristallen, besonders in Anthrazen, 
hervorgerufenen Szintillationen wurden in den letzten Jahren von ver- 
schiedenen Autoren untersucht! ®. Dabei wurde sowohl die Lichtaus- 
beute in Abhangigkeit von der Energie der «-Teilchen gemessen, als 
auch die mittlere Leuchtdauer der Szintillations-Impulse. Bei den vor- 
liegenden Untersuchungen handelte es sich zunachst um die Frage, ob 
die Lichtausbeute von der Oberflachenbeschaffenheit der Kristalle ab- 
hangt. Da z.B. «-Teilchen von 5,3 MeV (Po?!®) in Anthrazen eine Reich- 
weite von nur etwa 24y haben, sind solche Oberflacheneffekte nicht 
ohne weiteres auszuschlieBen. 

Anthrazen kristallisiert monoklin’; die Kristalle lassen sich langs 
der kristallographischen ab-Ebene besonders gut spalten. Ferner exi- 
stiert noch eine Nebenspaltebene, die mit ac bezeichnet wird und auf 


* D7. Vorgetragen auf der Physikertagung in Bad Pyrmont am 17. 4. 1959. 
Kurze Mitteilung in: Naturwiss. 46, 259 (1959). 

1 Tay_or, C. J., W. K. JENTSCHKE, M. E. REMLEY, F. S. Esy u. P. P. KRUGER: 
Phys. Rev. 84, 1034 (1951). 

2 Wriacut, G. T., u. G. F. J. Gartick: Brit. J. appl. Phys. 5, 13 (1954). 

3 WricHt, G. T.: Proc. Phys. Soc., Lond. B 69, 358 (1956). 

4 Harpwick, E. R., u. W. G. McMILLan: J. Chem. Phys. 26, 1463 (1957). 

5 Brrks, J. B.: Scintillation Counters. London: Pergamon Press 1953. 

6 Brooks, F. D.: Organic Scintillators. In: Progress in Nuclear Physics, Bd. 5, 
herausgeg. von O. R. FRIscH. 1956. 

7 LANDOLT-BORNSTEIN, Tabellen, 6. Aufl., Bd. I, Teil 4, S. 373. 
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ab senkrecht steht. Durch Abspalten eines Stiickes von einem Anthra- 
zenkristall in ab-Richtung erhalt man eine von Verunreinigungen weit- 
gehend freie Oberflache, und es schien nicht ausgeschlossen, daB die 
Lichtausbeute, wenn man die «-Teilchen auf eine solche frische Spalt- 
flache auftreffen laBt, etwas grdBer sein kénnte als bei Auftreffen auf 
eine durch Polieren vorbehandelte Flache. Der Versuch wurde durch- 
gefiihrt mit dem iiberraschenden Ergebnis, daB die frische Spaltflache 
eine um 50% gr6dBere 
Lichtausbeute _ lieferte 
als die polierte Kristall- 
flache. Es schien un- 
wahrscheinlich, daB dies 
allein auf Oberflachen- 
Spalt effekte zuriickzufiihren 
eee ware. Da die erwahnte 
mit Po20 polierte Kristallflache 
zur ab-Ebene senkrecht 
Reflektor verlief, wurde vermutet, 
daB der groBe Unter- 


(ee: BL 


Ai, schied der Lichtausbeu- 
ten auf einen Richtungs- 
fees KI effekt zuriickzufiihren 
undzum ISIS ware. Um diese Frage 
——— Spalt 
Manometer Sy yal — re 


aufzuklaren, wurden die 
im folgenden beschrie- 
benen Versuche vorge- 


; ; nommen. 
Lichtleiter 
Mg0 
Dumont 6467 2. Apparatur 
| 
Fig. 1. Versuchsanordnung zur Messung der Winkelabhangigkeit Fig. 4 zeigt die 
der Lichtausbeute von «-Strahlen in Anthrazenkristallen. (Der 
Kristall ist nicht eingezeichnet) verwendete Apparatur. 


In einer evakuierbaren 
Kammer (Innendurchmesser 9 cm) befindet sich in der Mitte fest ein- 
justiert ein Anthrazenkristall, der tiber einen Lichtleiter in optischem 
Kontakt mit einem Photomultiplier* steht, dessen Ausgangsimpulse 
geeignet verstéarkt und mit einem Einkanaldiskriminator analysiert 
werden. Uber dem Kristall befindet sich ein zylindrischer Reflektor 
(Aluminium). Durch einen Spalt kénnen die «-Teilchen von dem auBen 
angebrachten Praparat her auf den Kristall fallen. Der Praparathalter 
ist mit dem Reflektor fest verbunden; beide zusammen kénnen um 
beliebige Winkel um die vertikale Achse gedreht werden. Das Praparat 


* Dumont 6467. 
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(Po?°*) befindet sich auf einer Platinfolie; davor ist eine Blende an- 
gebracht, die zusammen mit dem Spalt am Reflektor dafiir sorgt, dab 
nur ein praktisch paralleles Biindel von «-Strahlen auf den Kristall 
fallen kann, und zwar genau in radialer Richtung. Bei der ganzen 
Konstruktion wurde auf méglichst gute Zylindersymmetrie und auf 
moglichst genaue Zentrierung geachtet. 

Die ftir die Versuche verwendeten Anthrazenkristalle** wurden 
nach sorgfaltiger Politur etwa 2 min lang in sehr reines Benzol gelegt, 
dann herausgenommen und sofort mit FlieBpapier getrocknet; dieses 
Verfahren hatte den Zweck, eine eventuell durch die Politur entstandene 
beschadigte Oberflachenschicht® abzulésen. — Zur Priifung der Ver- 
suchsanordnung wurde der Anthrazenkristall durch ein zylinderférmiges 
Stiick Plastik-Szintillator ersetzt; es wurde damit innerhalb der Meb- 
genauigkeit keine Abweichung von der zu erwartenden Konstanz der 
Lichtausbeute als Funktion des Winkels festgestellt. 


3. Messungen 


Wird in die Kammer ein Anthrazenkristall gebracht, und zwar so, 
daB die «-Teilchen immer senkrecht zur kristallographischen Achse 6 
auftreffen, so ergibt sich eine starke Richtungsabhangigkeit der Licht- 
ausbeute, derart, daB diese stets am grdBten ist, wenn die «-Teilchen 
senkrecht zur ab-Ebene auftreffen, und am kleinsten, wenn sie parallel 
zur Achse a auftreffen. Bei den ersten Versuchen war der Kristall so 
in der Kammer angeordnet, daB die «-Teilchen bei jeder Winkelstellung 
eine andere Stelle der Kristalloberflache trafen. Es war daher auf Grund 
dieser Versuche noch nicht auszuschlieBen, daB fiir die Winkelabhangig- 
keit der Lichtausbeute folgende zwei Griinde in Frage kommen kénnten: 

1. Wegen der optischen Anisotropie des Anthrazens (die Haupt- 
brechungsindices betragen 1,959, 1,786 und 1,555%) hangt die Wahr- 
scheinlichkeit dafiir, da8 ein unter der Oberflache gebildetes Photon 
den Kristall verlaBt, von der Orientierung der Oberflache relativ zu den 
Kristallachsen ab. Das kénnte fiir den vorliegenden Versuch bedeuten: 
Von dem bei einer Szintillation entstandenen Licht ware der Bruchteil, 
der zum Photomultiplier gelangt, verschieden je nach der Stelle, wo die 
g-Teilchen auf den Kristall treffen. Nun betragt aber nach WRIGHT® 
die ,,Entkommwahrscheinlichkeit“ fiir unter der Oberflache entstandene 
Lichtquanten im Mittel etwa 10%, und dieser Wert variiert bei den ver- 
schiedenen Kristallflachen seinerseits um nur etwa 15%. Nimmt man 


* Amersham (England). 
xx Firma Harshaw, USA. 
8 LipsetT, F. R., D. M. J. Compton u. T. C. WADDINGTON: J. Chem. Phys. 26, 
1444 (1957). 
9 WriGHT, G. T.: Proc. Phys. Soc., Lond. B 68, 241 (1955). 
10* 
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noch hinzu, da8 durch den Aluminiumreflektor ein groBer Teil des 
Lichtes, das die Kristalloberflache verlaBt, doch schlieBlich wieder in 
Richtung auf die Photokathode gesammelt wird, so folgt, da die opti- 
sche Anisotropie, wenn tiberhaupt, nur einen geringen EinfluB haben 
kann. 

2. Obwohl durch geeignete Vorbehandlung der Kristalle (s. oben) fiir 
eine méglichst einwandfreie Oberflache gesorgt wurde, kénnte es sein, 
daB sich auf dem Kristall eine nicht szintillierende Oberflachenschicht 
gebildet hat. Wenn die Dicke dieser Schicht auf den einzelnen Kristall- 
flachen variiert, kénnte dadurch ebenfalls eine Winkelabhangigkeit 
der Lichtausbeute vorgetauscht 
Drehachse des 
be ceaily Praparathaliers werden. 
ac-Ebene DaB die vorstehenden beiden 
Erklarungen nicht zutreffen, 
zeigt mit Sicherheit der folgende 
Versuch: Ein Anthrazenkristall 
wurde so auf den Lichtleiter 


ab-Ebene 


Lichtleiter geklebt, daB die Flache, auf die 
die «-Teilchen treffen sollten, 
Fig. 2. Anordnung eines Kristalls, bei dem die «-Teil- genau die Symmetrieachse der 


chen stets auf dieselbe Stelle der Oberflache treffen z : 
Kammer (d.h. also die Dreh- 


achse des Praparathalters) beriihrte (Fig. 2). Der Kristall wurde so orien- 
tiert, daB die Ebene ab (Hauptspaltebene) senkrecht zur Unterlage und die 
Ebene ac (Nebenspaltebene) parallel zur Unterlage verlhef. Die Flache, 
auf die die «-Strahlen auftrafen, war dagegen eine zu ab und ac (also 
zur Achse a) senkrechte Ebene. 

Die beiden Blenden (vgl. Fig. 1) bewirken nun, daB die «-Teilchen 
bei diesem Kristall stets auf ein und dieselbe Stelle der Oberflache fallen 
(solange der zur Verfiigung stehende Winkelbereich von maximal 180° 
nicht tiberschritten wird). Damit ist hier aber der EinfluB8 der optischen 
Anisotropie ausgeschaltet. 

, Die Messung ergibt ein Minimum der Lichtausbeute bei senkrechtem 
Einfall der «-Teilchen, d.h. also bei EinschuB in Richtung der Achse a, 
in Ubereinstimmung mit dem Resultat der Vorversuche. Je flacher die 
g-Strahlen auf den Kristall treffen, desto gréBer wird die Lichtausbeute 
(dieser Anstieg wurde bis zu einem Winkel von etwa 60° relativ zum 
Einfallslot — Achse a — verfolgt). Damit ist aber gezeigt, daB es sich 
nicht um einen Oberflacheneffekt handeln kann, denn in einer nicht 
szintillierenden Oberflachenschicht hatten die «-Teilchen bei schragem 
Einfall eine langere Strecke zuriickzulegen als bei senkrechtem Einfall. 

Um auch die Umgebung des Maximums zu erfassen, wurde ein gleich- 
artiger Kristall benutzt, der so orientiert wurde, daB wieder die ac-Ebene 
parallel zur Unterlage verlief, aber nunmehr die «-Strahlen stets auf 
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dieselbe Stelle einer ab-Flache (Hauptspaltebene) trafen. Die beiden 
Kurven fiir die Umgebung des Minimums und die des Maximums lassen 
sich gut aneinander anpassen, wobei sich die in Fig. 3 gezeigte Kurve 
ergibt. Fiir das Verhaltnis der Lichtausbeuten im Maximum (S,,, Ein- 
schuB senkrecht zur Hauptspaltebene ab) und Minimum (S,, EinschuB 
parallel zur Hauptachse a) ergibt sich 


Saal a maa 1,554 


10,011 (E, =5,30 MeV). 


Bei den bisher geschilderten Versuchen bewegten sich die ¢-Teilchen 
stets parallel zur Nebenspaltebene ac, also senkrecht zur Kristallachse 0. 


———— : 
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Fig. 3. Lichtausbeute S von Anthrazen als Funktion der EinschuBrichtung. Die «-Strahlen (Energie 5,3 MeV) 
treffen parallel zur ac-Ebene (Nebenspaltebene) auf. Maximum: Einschu8 senkrecht zur ao-Ebene (Haupt- 
spaltebene). Minimum: Einschu8 parallel zur ab-Ebene, d.h. in Richtung der Kristallachse a. 

(S in wilktirlichen Einheiten) 


Um nun auch die Lichtausbeute S, bei Einschu8 der «-Strahlen in 
Richtung der Hauptachse 0} (senkrecht zur Nebenspaltebene ac) zu 
untersuchen, wurden von einem 1 cm? grofen Anthrazenwiirfel zwei 
Stiicke von der Form einer dreieckigen prismatischen Saule abgesagt 
(Fig. 4). Die beiden Stiicke wurden in der Weise, wie in Fig. 4 rechts 
zu sehen ist, auf den Lichtleiter gestellt, und zwar so, daB die «-Teilchen 
immer auf ein und dieselbe Stelle der (in Fig. 4 hinten hegenden) Diago- 
nalflache fielen. Bei beiden Kristallstiicken steht die Hauptspaltebene ab 
senkrecht auf der Unterlage. Bei I ist die Nebenspaltebene ac genau 
so orientiert wie bisher (parallel zur Unterlage), wahrend bei II die 
Ebene ac auf der Unterlage senkrecht steht. Die Verwendung der Dia- 
gonalflache als Auftreff-Flache hat den Vorteil, da8 man bei einem 
einzigen Kristall den ganzen Bereich vom Maximum bis zum Minimum 
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der Lichtausbeute ausmessen kann. Die Messung mit I bestatigt das 
bereits bekannte Ergebnis; die MeBpunkte sind schon in Fig. 3 mit 
enthalten. 


Fig. 4. Bei der rechts gezeichneten Aufstellung der beiden Kristallstiicke J und J/ treffen die «-Teilchen auf 
die Mitte der hinten liegenden Diagonalflache. Bei J steht die Kristallachse b senkrecht auf der Lichtleiter- 
oberflache (ist also parallel zur Drehachse des Praparathalters), bei JJ die Achse a 


Fig. 5 zeigt das Ergebnis der Messung mit dem Kristallstiick II. Die 


Kurve — Lichtausbeute als Funktion des Winkels — hat qualitativ 
eal 
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Fig. 5. Lichtausbeute S von Anthrazen als Funktion der EinschuBrichtung. Die «-Strahlen (Energie 5,3 MeV) 

treffen senkrecht zur Kristallachse a auf. Maximum: Einschu8 senkrecht zur ab-Ebene (Hauptspaltebene). 

Minimum: Einschu® senkrecht zur ac-Ebene (Nebenspaltebene), d.h. in Richtung der Kristallachse }, 
(S in willktirlichen Einheiten) 

einen ahnlichen Verlauf wie die Kurve in Fig. 3, verlauft aber flacher. 

Fir das Verhaltnis der Lichtausbeuten im Maximum (S,,) und Mini- 

mum (S,, Einschu8 parallel zur Hauptachse 6) ergibt sich 


Sool Sy = 1,22440,012  (E, = 5,30 MeV). 


#-Teilchen von kleinerer Energie als 5,3 MeV kénnen in der Kammer 
(Fig. 1) leicht durch geeignete Wahl des Gasdrucks hergestellt werden. 
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Die Energie der auf den Kristall auftreffenden «-Teilchen laBt sich in 
einfacher Weise aus dem Abstand Praparat—Kristalloberflache, dem 
Druck der (trockenen) Luft und mit Hilfe einer Energie-Reichweite- 
Beziehung’ berechnen. 


Es zeigt sich, daB bei kleineren Energien der «-Teilchen die Aniso- 
tropie der Lichtausbeute etwas gréBer wird; es ergab sich bei (3,00 + 
0,03) MeV 

S11 65 420,02" tnd VS GiSy 497-2002) 


Mit einer anderen Apparatur wurde die Lichtausbeute S‘ eines 
Anthrazenkristalls fiir «-Teilchen mit der Lichtausbeute S) desselben 
Kristalls fiir Elektronen verglichen; das Ergebnis lautet bei EinschuB 
senkrecht zur Hauptspaltebene ab 


S® (5,3 MeV)/S (0,63 MeV) = 0,969 £0,018. 


Die Elektronen stammen von dem konvertierten 661,6 keV-y-Uber- 
gang bei Bal8’. [hre Energie muB, da die K- und L-Konversionslinien 
nicht getrennt werden kénnen, zu 630 keV angenommen werden. 


4. Diskussion 


Bei Elektronen tritt die geschilderte Richtungsabhangigkeit der 
Szintillations-Lichtausbeute nicht auf. Dies folgt z.B. aus der Tatsache, 
da8 die Halbwertsbreite einer Impulsverteilung, die monoenergetische 
Elektronen im Kristall hervorrufen, unabhangig vom Raumwinkel ist 
und sich nicht vergréBert, wenn das Praparat in das Innere eines Spalt- 
kristalls gebracht wird*. Es hegt also die Vermutung nahe, daB das 
Auftreten des Richtungseffektes durch das starke Ionisationsvermégen 
der «-Strahlen begiinstigt wird. Die eigentliche Ursache diirfte aber in 
der anisotropen Kristallstruktur des Anthrazens zu suchen sein. 


Zwischen der Lichtausbeute S und der Reichweite R der x-Teilchen 
besteht eine lineare Beziehung®:® der Form 


S=AR—B, 


die fiir g-Energien oberhalb etwa 1,5 MeV empirisch gut bestatigt ist. 
In dieser Formel mu8 nun, um den Richtungseffekt der Lichtausbeute 
zu beschreiben, mindestens eine der drei GréBen A, R oder B richtungs- 
abhangig angenommen werden. Die Konstante 6 ist zu klein, als dal 


x Bringt man dagegen ein Po?!9-Praparat zwischen die beiden Halften eines 
gespaltenen Anthrazenkristalls, so ergibt sich als Impulsverteilung keine Linie, 
sondern ein breites Kontinuum. Diese Tatsache liefert tibrigens einen zusatzlichen 
Beweis dafiir, daB die Richtungsabhangigkeit nichts mit der optischen Anisotropie 
oder mit Oberflacheneffekten zu tun hat. 

10 Betue, H. A.: Rev. Mod. Phys. 22, 213 (1950). 
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sie allein fiir die starke Richtungsabhangigkeit verantwortlich gemacht 
werden kénnte; eigene Messungen ergaben innerhalb der Fehlergrenzen 
fiir alle drei Richtungen (senkrecht zu ab, parallel zu a und parallel 
zu b) denselben Wert von B, und zwar im Mittel 


B = (0,052 +0,003) - S,, (5,3 MeV). 


Was die Reichweite der «-Teilchen anbelangt, so gelingt es mit ein- 
fachen Annahmen iiber eine etwaige Richtungsabhangigkeit von F nicht, 
die gemessenen Kurven (Fig. 3 und 5) richtig wiederzugeben. 

Ein Effekt, der beim Szintillationsvorgang eine groBe Rolle zu spielen 
scheint, ist die Wanderung der Anregungsenergie im Kristall*-® 4. Es 
ist nun naheliegend anzunehmen, da diese Wanderung anisotrop sein 
kénnte; d.h. die Wahrscheinlichkeit, daB ein angeregtes Molekiil seine 
Energie an ein Nachbarmolekiil abgibt, kénnte je nach der relativen 
Lage der beiden Molekiile verschieden sein. Ein solches Energiequant 
hat nur eine begrenzte Lebensdauer, da es schlieBlich einmal entweder 
,geléscht“‘, d.h. in thermische Energie verwandelt oder als Lichtquant 
abgestrahlt wird. Daher kann das Energiequant durch Wanderung nur 
eine endliche Zahl von Molekiilen im Kristall erreichen. Diese Molekiile 
sind in einem gewissen Volumen V, enthalten, und die einfachste An- 
nahme bei anisotroper Wanderung ist nun offenbar, daB V) ein Ellipsoid 
ist, in dessen Mittelpunkt das primar angeregte Molekil liegt. 

Nun liegt in der engeren Umgebung der Bahn des «-Teilchens eine 
hohe Konzentration von ionisierten und zerst6rten Molekiilen vor, die als 
Léschzentren fiir die Anregungsenergie wirken*®: 41. Von diesen zer- 
stérten Molekiilen kann angenommen werden, daB sie sich zum gréBten 
Teil in einem zylinderférmigen Bereich befinden, dessen Achse die Bahn 
des «-Teilchens ist. Da sich auch die angeregten Molekiile in der Nahe 
dieser Bahn befinden, wird also ein Teil des Ellipsoidvolumens Vy mit 
dem die zerstérten Molekiile enthaltenden Zylinderbereich zusammen- 
fallen. Dieses zylindrische Teilvolumen von V, soll mit V bezeichnet 
werden. Dann ist es naheliegend, fiir die Wahrscheinlichkeit w, (pro 
Zeiteinheit), daB ein Energiequant geléscht wird, versuchsweise folgenden 
Ansatz zu machen: oP hie eRe 
Dabei beschreibt der Term wy die Léschung durch unzerstérte Mole- 
kiile*®. Bezeichnet jetzt m die Zahl der langs eines kurzen Stiickes der 
Bahn des «-Teilchens vorhandenen Energiequanten (also die Zahl der 
angeregten Molekiile), so laBt sich fiir die zeitliche Anderung von n 
folgende Gleichung aufstellen: 


dn|dt =—An+ f(t). 
11 Wricut, G. T.: Proc. Phys. Soc., Lond. B 68, 701, 929 (1955). 
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Dabei ist A=w,+w,, wenn w, die Wahrscheinlichkeit pro Zeitein- 
heit fir Emission eines Fluoreszenz-Lichtquants bezeichnet. /(t) be- 
schreibt die im Laufe der Zeit erfolgende Nachlieferung von angeregten 
Molekiilen, z. B. durch Ionen-Rekombination™. Messungen des zeitlichen 
Verlaufs von Szintillationsimpulsen? lassen vermuten, daB /(/) eine zeit- 
lich monoton abklingende Funktion ist, und daB man f(t) durch eine 
geeignete Uberlagerung von Exponentialfunktionen in guter Naherung 
darstellen kann: 


f(t) = ae". 


Damit ergibt sich aus der Gleichung fiir dn/dt: 


poet 


fe 
n= a) — mye 
Se 
v 


Die Zahl der pro Zeiteinheit emittierten Lichtquanten ist 
dvjdt=w,-n; 


hieraus ergibt sich durch Integration die Gesamtzahl der wahrend einer 
Szintillation langs eines kurzen Stiickes der Bahn des «-Teilchens emit- 
tierten Lichtquanten 


Somit ist 


mit einer geeigneten Konstanten C. Zur Vereinfachung soll nun ange- 
nommen werden, daB die Bahn des «-Teilchens (Zylinderachse von V’) 
durch die Mitte des Ellipsoids geht. Dann ergibt sich 


V 3 9 { Ly 


% 2 ow Vr +B cose’ v 


(y Radius des Zylinders V; u,v, w Halbachsen des Ellipsoids; # Winkel 
zwischen der Bahn des «-Teilchens, die in der w, v-Ebene verlaufen soll, 
und der v-Achse; uw > v). Man erhalt schlieBlich 


1 
od 


[1 £8 cos? 
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Durch geeignete Wahl der in dieser Formel enthaltenen Parameter 
x, B, y ist es méglich, den gemessenen Kurvenverlauf (Fig. 3 und 5) 
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innerhalb der MeBfehler richtig wiederzugeben. Dies gelingt mit folgen- 
der Wahl der Parameter: 


in, Pig. 3. “= 1,101 Bo} S35 (5,5 en 
Be AgS5y 
y = 0,245 RolSq, (5,3 MeV); 
in Fix.5 d= 0,906.Ko/5,, (5,3 Mev), 
Bo = 0,648, y wie in Fig. 3 


[auf Grund der Ableitung der Formel ist y unabhangig von der Ebene, 
in der die Bahn des «-Teilchens verlauft. Ferner gilt die Beziehung 

1+ B,)/(1+) = (%/%)?, da d =0 bei beiden Kurven EinschuB senkrecht 
zur ab- Beene pedeavea, R, ist die Reichweite der «-Teilchen von 
Po#0, — Die in Fig.3 und 5 durch die MeBpunkte gelegten Kurven 
sind nach der angegebenen Formel mit den obigen Zahlenwerten fiir 
die Parameter berechnet. 

Aus den Zahlenwerten fiir 6, und 6, kann man ausrechnen, daB sich 
die Halbachsen des hypothetischen Ellipsoids wie 1:1,28:1,69 verhalten. 
Die groBte Achse sollte parallel zur Kristallachse a, die kleinste senkrecht 
zur Hauptspaltebene ab verlaufen. — Selbstverstandlich ist die gute 
Ubereinstimmung der Formel mit den MeBergebnissen noch kein Beweis 
fir die Richtigkeit der zugrundegelegten Modellvorstellung, nicht zu- 
letzt auch wegen der benutzten stark vereinfachenden Annahmen. 


Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD danke ich fiir die Anregung zu diesen 
Untersuchungen und zahlreiche wertvolle Ratschlage. Ferner danke ich der Deut- 
schen Forschungsgemeinschaft und dem Bundesministerium fiir Atomkernenergie 
und Wasserwirtschaft fiir die zur Verfiigung gestellten Mittel. 
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Messung der Fehlordnungsenergie an abschreckend 
kondensiertem Kupfer bei tiefer Temperatur* 
Von 
WINFRIED MONCH und WILHELM SANDER 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. Juli 1959) 


Copper films are produced by quenching condensation on a substrate at low tem- 
perature. A stored energy release of 216 cal/mole and a resistivity decrease of 
1.8 uQcem are observed during annealing from 20 to 60°K. In this temperature 
range the recovery of the films is described by a crystallisation of highly disordered 
material between small crystallites, which are produced during condensation. 
About 14 atomic-% of the whole film substance take part in this process. The 


stored energy—resistivity ratio E/A o found is 1.9 2 ea in the whole tempera- 
§ 


ture range from 20 to 60°K. This value is in good agreement with the stored 
energy measurements on neutron-bombarded copper. 


§ 1. Einleitung 


Eigenschaften diinner Schichten, die durch Aufdampfen bei tiefer 
‘Temperatur erzeugt werden, sind in zahlreichen Arbeiten von HILscH 
u. Mitarb. untersucht worden!. Solche abschreckend kondensierten 
Schichten weisen einen hohen Gehalt an Fehlordnung auf. Die einge- 
frorenen Stérungen scheiden sich bei Temperaturerhéhung weitgehend 
wieder aus. Das zeigt sich z.B. an irreversiblen Anderungen der elek- 
trischen? und optischen Eigenschaften? und an Untersuchungen der 
Roéntgen-4 und Elektronenbeugung”®®. 

An abschreckend kondensierten Wismut- und Gallium-Schichten hat 
SANDER? die mit der Ausscheidung verkniipfte Warmetonung gemessen. 
Diese beiden Metalle liegen nach dem Aufdampfen in einem fliissigkeits- 
ahnlichen Zustand vor8’. Innerhalb eines engen Temperaturintervalles 


x Uber Teile dieser Arbeit wurde auf der Physikertagung 1958 [MOncu, W.: 
Phys. Verh. 9, 246 (1958) ] berichtet. 

1 Zusammenfassung von Hirscu, R., u. W. MartiENSSEN: Nuovo Cim. 7, 
Suppl. 2, 480 (1958). 

2 BuckKEL, W., u. R. Hitscu: Z. Physik 138, 109 (1954). 

3 Hasse, J.: Z. Physik 157, 166 (1959). 

4 Ruu, W.: Z. Physik 138, 121 (1954). 

5 BuLow, H., u. W. Bucket: Z. Physik 145, 141 (1956). 

6 FELDTKELLER, E.: Z. Physik 157, 65 (1959). 

7 SanDER, W.: Z. Physik 147, 361 (1957). 

8 BucKEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 


150 WINFRIED MOncH und WILHELM SANDER: 


wandeln sie sich in die kristalline Struktur um. Dabei wird etwa die 
halbe Schmelzwarme frei. 

Wismut und Gallium bilden in diesem Verhalten eine Ausnahme. 
Alle anderen bisher untersuchten reinen Metalle entstehen bei abschrek- 
kender Kondensation sofort kristallin. Jedoch weisen sie einen hohen 
Gehalt an Stodrungen auf, deren Ausscheidung sich tiber ein weites 
Temperaturgebiet erstreckt. Uber Messungen der hierbei freiwerdenden 
Fehlordnungsenergie soll in der vorliegenden Arbeit berichtet werden. 

Als Substanz wurde Kupfer gewahlt, weil das Verhalten von Gitter- 
stdrungen bei diesem Metall mit anderen Methoden®?° in letzter Zeit 
haufig untersucht worden ist. AuBerdem erméglicht die einfache Struk- 
tur des Kupfers theoretische Abschatzungen der Bildungsenergien ver- 
schiedener Typen von Gitterfehlern und ihres Beitrages zum Restwider- 
stand. 


§ 2. Versuchsanordnung und MeBverfahren 


Zur Bestimmung der Fehlordnungsenergie wurde das von SANDER? 
beschriebene Tieftemperaturkalorimeter benutzt. Im folgenden sei das 
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Fig.1. Anordnung zur Messung von Warmeténungen an diinnen Schichten bei tiefen Temperaturen. 
(Beschreibung im Text) 


Prinzip der Messung kurz wiederholt. Fig. 1 zeigt zwei Schnitte durch 
den unteren Teil des verwandten Kiihltopfes. Das Kalorimeter besteht 
aus einer 10» dicken Aluminium-Folie F. Zwei Abschirmbecher S, die 


9 van BuEREN, H.G-: Z. Metallkde. 46, 272 (1955). 


70 SEEGER, A.K.: 2nd U.N. Conf. for Peaceful Use of Atomic Energy, Genf 
1958, dort weitere Zitate. 


11 SEEGER, A.: Handbuch der Jelmvvenlic, IBeb WINN, S. B88, TORS. 
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sich auf der Temperatur des fltissigen O, und H, befinden, verhindern 
die Zustrahlung von Warme von den warmen Wanden des Vakuum- 
gefaBes. Durch eine von auBen zu bedienende Klammer K wird die 
Folie in thermischen Kontakt mit dem Wasserstofftank gebracht, der 
nach dem Abpumpen eine Temperatur von etwa 10° K hat. Danach 
wird die Folie auf einer Seite mit Kupfer aus einem V-formig gebogenen 
Wolframband W bedampft. Sie erwarmt sich dabei auf Grund der 
Warmestrahlung vom heiBen Ofen und der freiwerdenden Konden- 
sationswarme auf rund 16° K. Die bedampfte Folie wird dann durch 
Lésen der Klammer von dem 
H,-Bad abgekoppelt und hangt é0" 
jetzt thermisch isoliert an diinnen = mm | 
Nylonfaden. AnschlieBend wird 
sie durch eine Lampe mit kon- 
stanter Strahlungsleistung, die 
auf die unbedampfte Seite der 
Folie fallt, aufgewarmt. Ein 
Manganin-Konstantan -Thermoele- 
ment 7h, dessen zweite Létstelle a 
sich auf der Temperatur des 
fliissigen H, befindet, mit lau- 
fend die Folentemperatur. Als 


Eichwert 


MeBinstrument dient ein S.&H.- Ce - ae 
Supergalvanometer. Ein Hellige- Temperatur 
Kymographion registriert die Fig. 2. Eichkurve des Kalorimeters fiir eine 10 u 
a dicke Aluminium-Folie der Masse 40 mg in 
Galvanometerausschlage photogra- Abhangigkeit von der Temperatur 
phisch. 
Nach der Aufnahme dieser MeBkurve — Folientemperatur in Ab- 


hangigkeit von der Bestrahlungszeit — wird die Folie erneut abgekiihlt 
und anschlieBend mit der gleichen Strahlungsleistung aufgewarmt. Man 
erhalt so die Vergleichskurve. Bei der Aufnahme der MeBkurve scheiden 
sich in der aufgedampften Schicht Fehlstellen aus. Dabei wird Energie 
frei, die zu einer zusadtzlichen Erwarmung fiihrt. Die MeBkurve zeigt 
deshalb gegeniiber der Vergleichskurve einen schnelleren Temperatur- 
anstieg. Aus den Abweichungen beider Kurven kann die aufgetretene 
Warmetonung bestimmt werden. 

Fiir die Messungen an Kupfer muBte die Empfindlichkeit des Kalo- 
rimeters verbessert werden. Das wurde durch Verwendung diinnerer 
Folien — 10p statt 30 — erreicht. Fig. 2 zeigt die Eichkurve des 
Kalorimeters in Abhangigkeit von der Temperatur fiir eine solche 10 u 
dicke Folie, deren Masse 40 mg betragt. Eine Ausschlagsanderung der 
Temperaturanzeige auf dem Registrierstreifen um 1 mm_ bedeutet eine 
Warmetonung von 0,65 - 10~> cal bei 20° K und von 6,14 - 107° cal bei 
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90° K. Der Verlauf der Kurve ist im wesentlichen bestimmt durch die 
Temperaturabhangigkeiten der spezifischen Warme des Aluminiums und 
der Empfindlichkeit des Thermoelementes. 

Um auch bei hdheren Temperaturen noch eine meBbare Warmetonung 
zu erhalten, muB relativ viel Kupfer aufgedampft werden. Dabei ergeben 
sich einige Schwierigkeiten. Um die Folie durch die Zustrahlung vom 
Ofen und durch die Kondensationswarme nicht iiber 16° K hinaus auf- 
zuwarmen — die Warmeleitung wird im wesentlichen durch die geringe 
Foliendicke bestimmt —, muB8 eine niedrige Verdampfungstemperatur 
gewahlt werden. Dies bedeutet lange Verdampfungszeiten. Wahrend- 
dessen geben die angestrahlten Wande des umgebenden VakuumgefaBes 
adsorbierte Restgase ab, die dann gleichzeitig mit dem Kupfer konden- 
sieren und beim Aufwarmen die Ausscheidung von Fehlstellen behinderi.. 
Das Freiwerden der Restgase wird durch ein Ansatzstiick A vermieden, 
das den Ofen ganz umhiillt*. Es ist an den auBeren Abschirmbecher 
angeschraubt und befindet sich damit auf der Temperatur des fliissigen O,. 
Dadurch wird erreicht, daB wahrend des Aufdampfens der Druck stets klei- 
ner als 10~6 Torr bleibt und die Folientemperatur nicht tiber 16° K steigt. 

Da neben dem Absolutwert der Warmeténung auch der auf die Masse 
bezogene Wert interessiert, muB auch die Masse der Schicht bestimmt 
werden. Sie wird aus der Masse der verdampften Substanz und dem 
Geometriefaktor der Ofenanordnung berechnet. Dieser wird durch 
Wagung ermittelt. 

Zur Widerstandsmessung wird gleichzeitig eine Schicht auf eine 
kristallinen Quarzplatte kondensiert, die ebenfalls mit dem H,-Tank 
in Warmekontakt steht. Sie ist zur Strom- und Spannungsmiessung mit 
vier Goldelektroden versehen. Lange und Breite der Schicht betragen 
stets 1,0 bzw. 0,1 cm. Die Dicke der zur Widerstandsmessung dienenden 
Schicht wird nach der interferometrischen Methode von ToLansky 
bestimmt. Sie ist wegen der geometrischen Anordnung stets etwa 20% 
geringer als bei der Schicht auf der Aluminium-Folie. 

Die Genauigkeit der Massenbestimmung aus dem Geometriefaktor 
und die Dickenbestimmung der Widerstandsschicht betragen etwa je 5%. 
Ein weiterer Fehler von 15% liegt in der Bestimmung der Warmeent- 
wicklung. Der relative Fehler der angegebenen Warmeténungen in cal/g 
ist somit sicher kleiner als 20%, der des Quotienten aus Fehlordnungs- 
energie und Restwiderstandsabnahme in bees 
als 25%. § 


/uQem jedenfalls kleiner 


* Bei den ersten Versuchen zeigte sich, da®B von der der Folie gegentiberlegen- 
den Wand des Ansatzstiickes zuviel Strahlung reflektiert wurde. Um die dadurch 
verursachte Erwarmung der Folie zu verhindern, wurde ein Glasfenster eingesetzt. 
Durch dieses konnte ein Teil der Warmestrahlung des hei®en Ofens austreten. 

™ Toransky, S.: Nature, Lond. 153, 314 (1944). 
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§ 3. Ergebnisse 

In Fig. 3 ist der Widerstand einer bei 20° K kondensierten Kupfer- 
schicht * in Abhangigkeit von der Temperatur dargestellt. Unmittelbar 
nach dem Aufdampfen hat die Schicht einen sehr hohen Restwiderstand. 
Dieser nimmt mit Erhéhung der Temperatur irreversibel ab. Diese 
Abnahme setzt schon bei der Aufdampftemperatur ein. Beim Aut- 
warmen ist sie zunachst konstant!8. Auf einen Bereich geringerer Wider- 
standsabnahme von 100 bis etwa 150° K folgt dann ein steiler Abfall 
bis Zimmertemperatur. Danach geschieht der weitere Abbau nur lang- 
sam. Er zieht sich bis etwa 300° C hin!*. Nach dem Tempern bis 355° K 
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Fig. 3. Widerstandsverlauf einer bei 20° K kondensierten Kupferschicht 


liefert ein erneutes Abkihlen die reversible metallische Temperatur- 
abhangigkeit. Im dargestellten Beispiel bleibt nach dem Tempern von 
20 bis 355° K noch ein Restwiderstand von 9% des Betrages, wie er 
nach dem Aufdampfen gemessen wird. In das Gebiet von 20 bis 60° K 
fallen nur 10% der gesamten Restwiderstandsabnahme bis Zimmer- 
temperatur. 

An Kupferschichten, die bei 20° K kondensiert waren, beobachtete 
Rasor! nach einer Abnahme des Widerstandes bis 40° K ein Ansteigen. 
Er vermutete eine Phasenumwandlung. Untersuchungen im Rahmen 
der vorliegenden Arbeit haben gezeigt, da dieses Verhalten des Wider- 
standes nur dann auftritt, wenn sich beim AufdampfprozeB das Vakuum 
verschlechtert und deshalb gleichzeitig mit dem Kupfer in erhéhtem 
MaBe Restgase kondensieren. 


« Es wade Kupfer des Reinheitsgrades 99,993% (Firma Dr. Schuchardt, 
Miinchen) verwandt. 

13 SUHRMANN, R., u. G. Bartu: Z. Physik 103, 133 (1936). 

14 Rasor, N.S.: Thesis, Cleveland/Ohbio 1955. 
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Im oberen Teilbild der Fig. 4 ist die Warmeentwicklung einer bei 
etwa 16° K kondensierten Schicht aufgetragen. Sie zeigt von 24 bis 
60° K einen konstanten Verlauf; bei dem minutenlangen Aufdampfen 
kann sich ein Teil der Fehlstellen wieder ausscheiden, so daB die Warme- 
entwicklung beim anschlieBenden Aufwarmen oberhalb der Konden- 
sationstemperatur von 16° K erst allmahlich eintritt. Uber 60° K hinaus 
konnte nicht gemessen werden, da dort die Empfindlichkeit des Kalori- 
meters zu gering wird (vgl. Fig. 2). Insgesamt wurden bei dieser Messung 

4,6- 107-2 cal von 20 bis 60° K 
e frei. Auf die Masse der Schicht 
bezogen entspricht das 3,4 cal/g, 
bzw. 216 cal/Mol. 

Das Ausscheiden der Sté- 
rungen wird durch die jewei- 
ligen Kondensationsbedingun- 

gen — Restgase, Aufdampf- 
0 Ww P £0°K geschwindigkeit — _ beeinfluBt. 
[ORO Deshalb wurde bei jeder Mes- 
sung der Warmetoénung der 
Dicke 14 mp. Widerstandsverlauf einer gleich- 
zeitig kondensierten Schicht 
ermittelt. Diese Schicht wurde 


bei 13° K erzeugt, da die als 
i = Schichttrager fiir die Wider- 
. 3 o : Pa standsmeBanordnung dienende 
Temperatur Quarzplatte in festem Kontakt 
Fig. 4. Oberes Teilbild: Warmeentwicklung einer bei mit dem abgepumpten H,-Bad 
16° K kondensierten Kupferschicht. Unteres Teilbild: d B ee 
Widerstandsverlauf einer gleichzeitig bei 13° K stand. Beim Erwarmen beobach- 
kondensierten Kupferschicht tet man von DOe K an einen 
linearen Abfall des Widerstan- 
des. Dieser ist im unteren Teilbild der Fig. 4 dargestellt. Insgesamt 
nimmt der Restwiderstand nach dem Tempern von 20 bis 60° K um 
1,6Q ab; auf die Abmessungen der Schicht bezogen ist das eine Abnahme 


des spezifischen Restwiderstandes um 1,8 2Q cm. 
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§ 4. Diskussion 


Wie Roéntgen- und Elektronenbeugungsaufnahmen zeigen, entstehen 
Kupferschichten bei abschreckender Kondensation kristallin. Allerdings 
sind die Interferenzlinien deutlich verbreitert. Diese Verbreiterung laBt 
sich mit einer geringen KristallitgréBe in den Schichten deuten. So 
konnte KEITH! abschatzen, daB in bei 90° K kondensierten Kupfer- 


1° KeiTH, H.D.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 69, 180 (1956). 
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schichten eine mittlere KristallitgréBe von 40 A vorliegt. Beim Er- 
warmen auf Zimmertemperatur wachsen die Kristallite dann auf einige 
hundert A an. FELDTKELLER® untersuchte die Elektronenbeugung an 
Kupferschichten, die bei 4,2° K erzeugt wurden. Auch bei dieser Tem- 
peratur findet man stark verbreiterte Interferenzlinien, die sich durch 
eine mittlere GréBe der Kristallite von 25 A deuten lassen. Der Vergleich 
der Werte von KEITH und FELDTKELLER ergibt, daB die KristallitgréBe 
zwischen 4,2 und 90° K nur wenig zunimmt. 

Das Verhalten dieser abschreckend kondensierten Schichten laBt 
sich gut mit dem von HiLscH!® angegebenen Kristallgittermodell ver- 
anschaulichen. Nach der Kondensation hat man kleine geordnete Be- 
reiche und dazwischen stark fehlgeordnetes Material. Diese fehlgeord- 
neten Atome kristallisieren im Verlaufe des Aufwarmens an die schon 
vorhandenen Kristallite an. Aus der dabei freiwerdenden Energie kann 
abgeschatzt werden, welcher Anteil der Substanz an diesem ProzeB 
beteiligt ist. Dazu soll das fehlgeordnete Material zwischen den Kri- 
stalliten als fltissigkeitsahnlich angenommen werden. Das ist ein verein- 
fachtes Bild; tatsachlich wird in den Schichten ein allmahlicher Ubergang 
zwischen schlecht und gut geordneten Bereichen vorliegen. Bei der 
Kristallisation von fliissigkeitsahnlich fehlgeordneten Wismut- und 
Gallium-Schichten fand SANDER’ eine Warmeténung von etwa der halben 
Schmelzwarme. Auch bei der Kristallisation amorpher Antimon- 
Schichten wird die halbe Schmelzwarme frei. Bei Kupferschichten 
findet man zwischen 20 und 60° K eine Warmetonung von 216 cal/Mol, 
das sind nur 7% der Schmelzwarme des Kupfers. Unter Beriicksichtigung 
der Ergebnisse an Wismut, Gallium und Antimon kristallisieren dann 
nach dem obigen Bilde etwa 14% der gesamten Schichtsubstanz zwischen 
20 und 60° K an die bereits vorhandenen Kristallite an. Daraus berech- 
net man, daB die bei 20° K etwa 30 A groBen Kristallite bis 60° K auf 
etwa 35 A anwachsen. Das stimmt gut mit den oben erwahnten Ergeb- 
nissen von Rontgen- und Elektronenbeugungsaufnahmen tiberein. 


Die vorliegenden Messungen an abschreckend kondensiertem Kupfer 
sollen nun mit Ergebnissen an Kupfer, das mit energiereichen Teilchen 
bestrahlt wurde, verglichen werden. Die an bestrahltem Kupfer ge- 
fundenen Fehlordnungsenergien und Widerstandsdnderungen — sind 
hundert- bis tausendmal kleiner als die bei abschreckend kondensierten 
Schichten gemessenen Werte. Um trotzdem einen Vergleich zu er- 
méglichen, wird der Quotient E/4@ aus den gemessenen Werten der 
Warmetoénung und der Restwiderstandsabnahme berechnet. Bei der 
Ausscheidung eines Gitterfehlers wird ein Energiebetrag frei, der gleich 
der Bildungsenergie dieser Fehlstelle ist. Gleichzeitig nimmt der 


16 Hirscu, R.: Z. Physik 138, 432 (1954). 
Z. Physik. Bd. 157 did 
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Restwiderstand um den Betrag des zusatzlichen Widerstandes der aus- 
geschiedenen Fehlstelle ab. Die gemessenen Werte der Fehlordnungs- 
energie und der Restwiderstandsabnahme sind also ein MaB fiir die Zahl 
der abgebauten Gitterfehler. Der Quotient E/4g aus beiden GréBen ist 
dann unabhangig von der Konzentration und sollte fiir den Typ der 
ausgeschiedenen Fehlordnung charakteristisch sein. In Fig. 5 sind die 
E|Ao-Werte fiir fiinf verschiedene abschreckend kondensierte Kupfer- 
schichten in Abhangigkeit von der Aufwarmtemperatur aufgetragen. 
Im gesamten der Messung zugdnglichen Bereich von 20 bis 60° K 


; 1 
streuen die MeBpunkte nur wenig um den Wert 1,9 = [ne em. 


I 
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Fig. 5. Warmeténung pro Restwiderstandsabnahme ftir ftinf 


abschreckend kondensierte Kupferschichten 


Das Verhalten der durch 
Bestrahlung mit energie- 
reichen Teilchen erzeugten 
Fehlordnung ist vielfach 
untersucht worden. Nach 
den dabei _ entwickelten 
Vorstellungen werden in 
Kupfer durch Bestrahlung 
mit Elektronen von etwa 
1 MeV Frenkel-Defekte ge- 
bildet, d.h. Gitterliicken 
und Zwischengitteratome 
in gleicher Zahl. MEECHAN 
und Sostn?’  bestrahlten 


Kupfer bei 10° K mit Elektronen von 1,2 MeV und fanden zwi- 


cal 


schen 20 und 60° K E/Ag =5,4——/pQcm. Dieser Wert sollte fiir 


Frenkel-Defekte charakteristisch sein. Auch bei Bestrahlung von Kupfer 
mit Deuteronen sollen im wesentlichen Frenkel-Defekte erzeugt werden. 
Jedoch ermittelte OVERHAUSER' an Kupfer, das bei 90° K mit Deu- 


teronen von 12 MeV bestrahlt worden war, E/Ao =1,7 [pO cm im 


Gebiet von 120 bis 250° K. Die MeBergebnisse des Quotienten E/A 0 
beim Ausscheiden von Frenkel-Defekten sind also noch widersprechend. 


* In der vorlaufigen Mitteilung, M6Ncu, W.: Phys. Verh. 9, 246 (1958), wurden 
nur die E/A g-Werte von 40 bis 60 °K beriicksichtigt. Bei den dort beschriebenen 
Versuchen erwarmte sich die zur Warmeténungsmessung dienende Schicht wahrend 
des Aufdampfens auf etwa 20 °K. Dabei schieden sich in erhdhtem Mae Fehl- 
stellen aus, so da die Warmeentwicklung erst bei 40 °K einen konstanten Wert 
erreichte. Bei den neueren Messungen konnte eine Erwarmung der Schichten 
auf nur 16 °K erzielt werden; die Warmeentwicklung ist dann schon von 24 °K 
an konstant (vgl. Fig. 4, oberes Teilbild). 

17 MEECHAN, C. J., u. A. Sosin: Phys. Rev. 113, 422 (1959). 

18 OVERHAUSER, A.W.: Phys. Rev. 94, 1551 (1954). 
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Auch die theoretischen Abschatzungen der Bildungsenergie und des 
Widerstandsbeitrages von Frenkel-Defekten geben noch sehr verschie- 
dene Werte! 29, 


Wahrend beim Ausheilen einzelatomarer Fehlstellen jeweils ein 
hoher Energiebetrag von einigen eV pro Atom frei wird, wird in ab- 
schreckend kondensierten Schichten beim Ankristallisieren der fehl- 
geordneten Atome nur die halbe Schmelzwarme gemessen, das sind 
0,07 eV pro Atom. Auch die Widerstandsanderung ist dabei wesentlich 
geringer als beim Ausscheiden einzelatomarer Defekte, so daB in beiden 
Fallen der Quotient E/4o von gleicher GréBenordnung ist. Dieser 
Quotient hangt also nur wenig empfindlich vom Typ der ausgeschiedenen 
Storung ab. 


Aus diesen Griinden kann durch den Vergleich der £/A o-Werte eine 
Ausscheidung von atomaren Gitterfehlern auch fiir abschreckend kon- 
densierte Schichten nicht ausgeschlossen werden. Wenn man Warme- 
tonung und Restwiderstandsabnahme der Schichten mit der Ausschei- 
dung von Frenkel-Defekten deutet, so kann aus dem von TEworprt!® 
angegebenen Wert von 3,5 eV fiir die Bildungsenergie pro Frenkel- 
Defekt und der gemessenen Fehlordnungsenergie von 216 cal/Mol die 
Konzentration der ausgeschiedenen Defekte berechnet werden. Es ergibt 
sich zwischen 20 und 60° K eine Ausscheidung von 0,3 Atom-% Frenkel- 
Defekten. 

Die eingangs entwickelte Vorstellung der Ankristallisation stark 
fehlgeordneten Materials in abschreckend kondensierten Schichten legt 
einen Vergleich der vorliegenden Messungen mit Ergebnissen an neu- 
tronenbestrahltem Kupfer nahe. Im Gegensatz zur Elektronen- und 
Deuteronenbestrahlung entstehen bei Bestrahlung von Kupfer mit 
schnellen Neutronen kaum Frenkel-Defekte, sondern nach BRINKMAN 2° 
und SEEGER!® Zonen hoher Fehlordnung, in denen eine fliissigkeits- 
ahnliche Struktur vorliegt. Die Erholung im Tieftemperaturgebiet wird 
mit einer ,,Mikro-Rekristallisation“ in diesen Zonen hoher Fehlordnung 
beschrieben. Die Messungen von BLEwitTT u. Mitarb. an Kupfer, das 
bei 10° K im Reaktor mit Neutronen bestrahlt worden war, ergaben 
zwischen 20 und 60° K eine Warmeténung”! von 0,2 cal/Mol und eine 
Restwiderstandsabnahme”? von 2-10°?u¥Qcm. Daraus berechnet sich 


Eile cu 4,6 Se [pQ cm. Die vorliegenden Messungen an abschreckend 


19 TeEworDT, L.: Phys. Rev. 109, 61 (1958). 
20 BRINKMAN, J.A.: Amer. J. Phys. 24, 246 (1956). 
21 Brewitt, T.H.: Symposion on Vacancies and Other Point Defects in Metals 
and Alloys, Inst. Metals (London), Monograph and Rept. Ser. No. 23, S. 213 (1958). 
22 Brewitt, T.H., R.R. Cottman, C.E. KLaABUNDE u. T.S. NoGGLe: J. Appl. 
Phys. 28, 639 (1957). 
lilt 
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kondensierten Kupferschichten ergaben E£/4 0 =1,9 <2l yQ cm. Beide 
5 
Werte stimmen innerhalb der MeBgenauigkeit tiberein. 

Zum SchluB sei das Ergebnis dieser Arbeit kurz zusammengefabt. 
Bei der Ausscheidung der Fehlordnung in abschreckend konden- 
sierten Kupferschichten wird im Gebiet von 20 bis 60° K eine Warme- 
tonung von 216 cal/Mol gemessen. Gleichzeitig nimmt der spezifische 
Restwiderstand um 1,8 pQ cm ab. Die Erholung dieser Schichten wird 
in diesem Temperaturbereich durch ein Ankristallisieren von stark 
fehlgeordnetem Material an die beim Aufdampfen bereits entstandenen 
kleinen Kristallite beschrieben. An diesem ProzeB sind zwischen 20 und 
60° K etwa 14% der gesamten Schichtsubstanz beteiligt. Jedes Atom 
gibt beim Ankristallisieren im Mittel etwa 0,07eV ab. Der Quotient E/4e 
aus gemessener Fehlordnungsenergie und spezifischer Restwiderstands- 


abnahme ist von 20 bis 60° K konstant und hat den Wert 1,9 1410 cm. 
of 
Er stimmt gut mit dem an neutronenbestrahltem Kupfer gemessenen 
] “3 : 
E/A o0-Wert von 1,6 [po cm iiberein. 
Unser Dank gilt Herrn Professor Dr. R. Hitscu fiir die stete Férderung dieser 
Arbeit und viele anregende Diskussionen. Auch Herrn Professor Dr. W. BUCKEL 


danken wir fiir zahlreiche wertvolle Ratschlage. Die Deutsche Forschungsgemein- 
schaft hat die Arbeit durch Bereitstellung von Geraten unterstiitzt. 
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Storungstheoretische Berechnung der Selbstenergie 
und der Masse des Polarons 
Von 
G. HOHLER und A. MULLENSIEFEN 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. August 1959) 


The perturbation theoretical results for the self-energy and the mass of the polaron 
are given in 4-th order. Even for a coupling strength usually assumed in NaCl 
(g? = 6) the deviations from the values found in FEyNMAN’s variational approach 
are negligible. A remark concerning the approximation character of FEYNMAN’S 
method is made from the comparison of the expressions for the self-energy. 


1, Einleitung 
Wir gehen von dem Hamilton-Operator 


reuz 67+ 2\2 Cree | g Riche + 
H =(B af 0; bpd t) + | bi bd t — Soul Lod 2b H(A) 
aus, der aus dem Hamilton-Operator des Polaronmodells!? 
(u = \/2 moh, V = Normierungsvolumen) 


i = +ho > bh —iho le gt ret — dpe“) (4.2) 


entsteht, wenn man mit 
S = ci(W—- Le dz dy)t (1.3) 


unitar transformiert, sich auf den Unterraum der Eigenzustande des 


Wellenzahloperators 
W = p/h + df dF 0; (1.4) 


zum Eigenwert %’ beschrankt, dimensionslose Variable einfiihrt und 
von den Summen zu Integralen iibergeht. Aus dem tiefsten Eigenwert 
E,(g, W’) von (1.1) mit dem Parameter W’ folgen Selbstenergie E9(g, 0) 


und Masse M des Polarons 
; w’2 
Ey(g, W’) = £o(g, 0) + 


lire (4:5) 


1 Vgl. die Berichte von FROHLIcH, H., Adv. Physics 3, 325 (1954). 
2 HaKeEN, H., in: Halbleiterprobleme II. Braunschweig 1955. 

3 Aricock, G.R.: Adv. Physics 5, 412 (1956). 

4 Pexar, S.I.: Fortschr. Phys. 1, 367; 4, 383 (1956). 
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2. Stérungstheorie 


Wir behandeln den zu g proportionalen Term in (1.1) als Stérung. 
In zweiter Ordnung ergibt sich nach FROHLICH et al.® 


2 
E2)(g,W') =—¢? 4 (1 o\w'?. (2.4) 


In der vierten Ordnung kommt hinzu 


(f,f)?dt ay . | 
2n4 {| Rene (1 +B? — 24,98’)? (14 #2 — 28, WB)? (2 + (f+ fF)? —2(8 + ) WI 


Die Integrale wurden tiber Reihenentwicklungen ausgewertet. Insgesamt 
ist die Energie bis zur vierten Ordnung in g und zur zweiten Ordnung 
in W’ 2 

Ee Wi) = — 6 = 0,01og it a 0,0042 4) W'?. (2.3) 


In Fig. 1 und 2 haben wir Selbstenergie und Masse als Funktion der 
Kopplungsstarke dargestellt. 

Wir zitieren noch das Ergebnis der Stérungstheorie von der Seite 
der starken Kopplung her. Das asymptotische Verhalten wurde bereits 
von PEKAR aus der Vorstellung berechnet, daB das Elektron sich im 
Grundzustand eines Potentialtopfes befindet, den es selbst dadurch 
erzeugt hat, daB es den Kristall polarisiert!~4. Die bisher beste Losung 
dieses self-consistent-field-Problems ergibt 


Ey = — 0,1088 g# (2.4) 


wahrend die Ersetzung des komplizierten Potentials durch eine Parabel 
auf 


E, =— —~ gt =—0,1060¢!. (2.5) 
fiihrt. Be 

Die adiabatische Stérungstheorie®:” ist eine systematische Entwick- 
lung nach fallenden Potenzen von g*, die mit PEKARs Ergebnis beginnt. 
Bisher wurde nur noch der zweite Term berechnet. Die Auswertung in 
der Parabelnaherung® ergab — 3/2—31n 2, so da® wir nun analog zu 


° FROHLICH, H., H. PELZER u. S. ZIENAU: Phil. Mag. 41, 221 (1950). 

6 BocotjuBov, N.N.: Ukrain. Mat. Zhurn. 2, 3 (1950). 

* TJABLIKov, S.W.: Abhandl. Sow. Phys. 4, 54 (1954) (Deutsche Ubers. aus 
Zhurn. eksper. teor. Fiz. 21, 377 (1951). 

8 Artcock, G.R.3, u. A. MULLENSIEFEN, Diplomarbeit Géttingen. Nach 
ALLCocK enthalt ® wahrscheinlich einen Rechenfehler und es sollte -3/4 an Stelle 
von -3/2 heiBen. — Der zweite g°-Beitrag kann mit viel geringerer Miihe aus einer 
andern Form der Stérungsentwicklung hergeleitet werden (G. HOHLER, Nuovo Cim. 
2, 691 (1955)], fiir den ersteren mii®te man dann allerdings eine teilweise Auf- 
summation der héheren Ordnungen durchfiihren. 
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(2.3) auch die ersten beiden Terme der Entwicklung bei starker Kopp- 
lung angeben kénnen. 


Eo(g, 0) = — 0,1088 gt — ($ +3 In 2) g9 + ---. (2.6) 

Fiir die Masse ist nur der erste Term der Entwicklung bekannt. Er lautet 
M 

~~ = 0,0208 g (2.7) 


mit PEKARs bester Lésung und 


M 16 
== ; we = 0,0200 g (2.8) 


m 812 


in der Parabelnaherung. 


3. Vergleich mit den Ergebnissen der Variationsmethode von FEYNMAN 


FEYNMAN ® hat in seinem urspriinglich zur Herleitung der Quanten- 
elektrodynamik entwickelten ,,path-integral‘‘-Formalismus eine Varia- 
tionsmethode angegeben, die 
noch nicht vollstandig in die 
Sprache der konventionellen 
Feldtheorie tibertragen wer- 
den konnte. In Fig. 1 und 2 
haben wir neben den st6- 
rungstheoretischen Ergebnis- 
sen auch die von ScHULTz!° 
berechneten Resultate der 
Feynmanschen Methode ein- 
getragen. Es ist bemerkens- 
wert, da man bei der Selbst- 
energie (Fig. 1) ziemlich 
genau auf die Feynmansche 
Kurve kommt, wenn man 
versucht, einen stetigen Uber- 
gang zwischen den _ beiden 
stérungstheoretischen Ent- ne Ses Pe a Te da sz 
wicklungen herzustellen. Am ‘ Some gariike 4s) Ged dat iee 
weitesten von den beiden Fig. 1. Energie des Grundzustandes als Funktion der 
Grenzfallen schwacher und Kopplungsstirke. # Frynmans Theorie nach ScuHuLtz. 

r P Pexars Theorie (2.4). BT BoGotjuBoy-TJABLikov (2.6). 
starker Kopplung entfernt LLP Ler, Low, Pines und 2. Ordnung der Storungs- 
ist offenbar die Umgebung theorie (2.1). 4 Stérungstheorie bis zur 4. Ordnung. 

. : LY Lies und YAMAZAKI 
von g?=9, selbst hier sind 
aber die zweiten Terme der beiden Entwicklungen (2.3), (2.6) ftir 
die Selbstenergie nur 15 bzw. 30% des Gesamtwertes. 

9 FEYNMAN, R.P.: Phys. Rev. 97, 660 (1955). 

10 Wir danken Herrn Dr. T.D. Scuutrtz fiir die Ubersendung seiner Dissertation 
(Quart. Progr. Report No. 21, M.I.T. 1956). 
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Bei der Masse ist der zweite Term der Entwicklung nach fallenden 
Potenzen leider noch nicht bekannt. Obwohl sie sonst viel empfindlicher 
ist als die Selbstenergie, sehen wir in Fig. 2, daB die Ubereinstimmung 
unseres Ergebnisses mit dem der Feynmanschen Theorie bis zur Kopp- 
lungsstarke g?=6,5 recht gut ist. 


Genaue Angaben iiber die Kopplungskonstante in bestimmten pola- 
ren Kristallen konnen gegenwartig nicht gemacht werden, weil tiber die 
aus der Banderstruktur 
folgende effektive Masse des 
Elektrons im starren Gitter 
nur wenig bekannt ist?‘. 
FROHLICH hat fiir das stark 
polare NaCl den Wert g? = 6 
angenommen.  Jedenfalls 
liegt zumindest ein groBer 
Teil der polaren Kristalle 
in demjenigen Bereich der 
Kopplungsstarke, in dem 
die St6rungstheorie vierter 
Ordnung praktisch diesel- 
ben Werte fiir Selbstenergie 
und Masse hefert wie die 
einen viel grdBeren Auf- 
wand erfordernde Feyn- 
mansche Theorie. Natiir- 
lich kann es sein, da 
bei anderen Eigenschaften 
* Sits, eroBere Unterschiede her- 

/ é OE 10 auskommen und daB die 
Fig. 2. Masse des Polarons als eee der Kopplungsstarke ea ee oe: s mat 
FB Previn These nach ScuuLtz, P PrKars Theorie (2.7). von beiden abweicht. Man 
LLP Ler, Low, Pines M/m=1+ g?/6. LL P(St) Stérungstheorie darf aber unser Resultat 
von Lrg, Low, Pines (4.2). 2 St6rungstheorie 2. Ordnung (2.1). 

4 Stérungstheorie 4, Ordnung (2.3) doch wohl als Argument 

dafiir ansehen, daB der fiir 

die elektronische Leitfahigkeit interessante Bereich im wesentlichen 

noch vom Grenzfall der schwachen Kopplung her zuganglich ist und mit 

ihm enger verwandt ist als der in der adiabatischen Theorie als Aus- 
gangspunkt gewahlte Grenzfall starker Kopplung. 


Nun vergleichen wir noch die ersten Terme der Entwicklung des 
Feynmanschen Ergebnisses mit den stérungstheoretischen Entwick- 
lungen. Dabei ergeben sich einige Abanderungen und Erganzungen 
gegentiber dem entsprechenden Vergleich in FEYNMANs Arbeit. 
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Bei starker Kopplung findet FEYNMAN genau die zur Parabel- 
naherung gehdrenden Pekarschen Werte (2.5) und (2.8). Der g°-Term 
stimmt mit dem in (2.6) tiberein, falls ALLCocKs Vermutung® zutrifft, 
sonst ist er um 3/4 zu groB. 


Bei schwacher Kopplung findet FEyNMAN 


Ey =— 2? < ¢ =F 87 10,0103 ,07 Bell 
M g? 
Site +0,0250g4. (3.2) 


Die entsprechende Entwicklung der Masse nach (2.3) beginnt 
M 
my 


o2 
=1+ 4 + 0,0236¢%. (3.3) 


Der Unterschied zwischen (3.1) und (2.3) gibt einen Hinweis auf den 
Naherungscharakter der Feynmanschen Methode. Der richtige g-Koef- 
fizient 0,016 ist um mehr als 20% hoher als der in (3.1). Zu ihm gehdért 
der gestérte Zustand zweiter Ordnung (nicht normiert) 


BO) = {44 f f(k) bf dt + 


2+ hi + ke pt pt e | 
7 > ff fs) Nea) eS Re 35 (fc 8) Ph Ct Ta 2p 


(3.4) 


g 1 
i(*) imy2 k(1 +k?) 
Wenn wir nach Potenzen von (f,, f,) entwickeln und uns mit den ersten 
beiden Termen begniigen, so bedeutet das eine Beschrankung auf ein 
s-Wellenpaket und korrelierte #-Wellen. Der Zustand 


oi + frceyoeat +4 [P(e fee) [15 tara by dt, ato 


tritt auch in der St6rungstheorie von HAGA" und der ,,small oscillation 
theory‘ von Gross! auf!®. Das Weglassen der anderen Korrelationen 
und der héheren Kugelwellen fiihrt zu der Verschlechterung des g?- 
Koeffizienten von 0,016 auf 0,0126. Die Energie andert sich nur noch 
wenig, wenn auch die Korrelationen zwischen den £-Wellen noch weg- 
gelassen werden, der Zustand also auf den Tomonaga-Typ reduziert 
wird, wobei je ein Wellenpaket fiir s- und fiir #-Wellen Verwendung 


findet 
D=l1+ [ih oat + 


1 gaet(th) © heel 
taf lene) a2 (+ SRE + 4) AE + 5A alta} : 


om HaGa, E.: Progr. Theor. Phys. 11, 449 (1954). 
12 Gross, E.P.: Phys. Rev. 100, 1571 (1959). 
13 HOuHLER, G.: Z. Physik 146, 571 (1956). 


| (3.6) 
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Das ist aber gerade das Ergebnis der Variationsmethode von LEE und 
PrnEs!3,14, das bis zum g?-Term genau dieselbe Selbstenergie liefert wie 
das Verfahren von FEYNMAN. 

Man darf hoffen, da8 die numerische Ubereinstimmung nicht zu- 
fallig ist, sondern daB die Feynmansche Methode in engem Zusammenhang 
mit einer Verallgemeinerung des Ansatzes von LEE und Pines steht, bei 
der die zur Erreichung des richtigen Verhaltens bei starker Kopplung 
notwendigen Korrelationen'® hinzugefiigt worden sind. Im Rahmen 
unserer Variationsmethode’ 1%, 4, 16 gibt es einen naheliegenden Ansatz, 
der diese Forderung erfillt 


F(k, R) =f (R) eh) 47 (ER) o(R) fh ER 7, (3.7) 
Die Energie ist sicher nicht héher als 
Ey =—g?—0,0123 g4... 


8 
E, =—0,108824 —0,5 ..: (3.8) 


weil fiir eine spezielle Wahl der Variationsparameter €, 7 und der Funk- 
tionen /(k), g(k) die in (3.7) genannten Werte erreicht werden. Ein 
Ansatz dieses Typs sollte auch unser Ergebnis fiir die Masse wesentlich 
verbessern. Wir werden an anderer Stelle darauf zuriickkommen. 


4. Vergleich mit anderen Ergebnissen 
LEE, Low und Pines haben an ihr Variationsverfahren eine St6- 
rungsrechnung angeschlossen!’, die auch direkt von (1.1) ausgehend 
formulierbar ist. Sie entspricht bei W’=0 der Abspaltung von 


Cf ice cat) cs cat =e" 
hd ig 1 (4.1) 
Caen: Brgens 


als ungestértem Anteil. In der zweiten Ordnung treten ahnliche Inte- 
grale wie in (2.2) auf. Wenn man einen in!” fehlenden Faktor 2 erganzt 
und unsere Auswertung der Integrale zugrundelegt, lautet die Energie 
in zweiter Ordnung 


3 ‘ 4 
Bote ee) — O01 Ge | = = 3 we. (4.2) 
Tice et (1 ote ~ 


Die Selbstenergie stimmt mit (2.3) iiberein, die in Fig. 2 eingezeichnete 
Masse weicht schon von g? = 2,2 an in wachsendem MaBe von der Feyn- 
manschen Kurve ab. 


14 Leg, T.D., u. D. Pines: Phys. Rev. 98, 414 (1955). 

15 HOHLER, G.: Z. Physik 140, 192 (1955). 

16 HOHLER, G.: Z. Physik 146, 372 (1956). 

” Leg, T.D., F. Low u. D. Pines: Phys. Rev. 90, 297 (1953). 
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Es gibt noch eine dritte Méglichkeit, von (1.1) ausgehend eine Sté- 
rungstheorie zu machen und zwar mit dem Stérterm 


J (t,t) be, be, be, Oy, dts df (4.3) 


der den Korrelationsanteil der RiickstoBenergie darstellt™, Energie und 
Zustandsvektor des ungestérten Grundzustandes stimmen mit (4.1) 
uberein, aber die angeregten Zustande sind verschieden. Diese Auf- 
spaltung ist noch ungiinstiger, denn (2.1) folgt zwar schon in 0. Ordnung, 
aber das Ergebnis 2. Ordnung!8 


BQ (g, W) =e — 2 (4 A) gt 


= — g?— 0,0126 g4 + 
+(1- = + 0,00258 g — 0,0046 ¢°) W”? 


hat einen schlechteren Koeffizienten von g* in der Selbstenergie und die 
Masse geht schon bei g?=4,25 nach unendlich. 

LieB und YAMAZAKI?® haben eine untere Schranke fiir die Selbst- 
energie berechnet, die wir auch in Fig. 1 eingetragen haben. 


Zusammenfassung 


Die Stérungsrechnung mit dem Kopplungsterm als Stérung stimmt 
in dem fiir die Anwendungen wichtigen Bereich g?<6,5 gut mit den 
Feynmanschen Resultaten fiir Selbstenergie und Masse des Polarons 
uberein. Die kleinen Abweichungen geben Hinweise auf den Naherungs- 
charakter der Feynmanschen Methode und auf einen fiir alle Kopplungs- 
starken guten Variationsansatz. Andere stérungstheoretische Entwick- 
lungen fiir schwache Kopplung biegen schon bei wesentlich kleineren 
Werten der Kopplungsstarke von dem nach der Feynmanschen Theorie 
berechneten Verlauf fiir W/(g) ab. 

Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir eine finanzielle Unter- 


stutzung. 


18 Die Selbstenergie wurde von HacGa! berechnet, die Masse von A. MULLEN- 
SIEFEN (Diplomarbeit Gdéttingen). 
19 Lizs, E.H., u. K. YAMAZAKI: Phys. Rev. 112, 728 (1958). 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Der Einflu8 von Gitterst6rungen auf die 
optischen Eigenschaften von Metallschichten* 


Von 
JORG HASSE 
Mit 13 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. Juli 1959) 


By condensation of metals from the vapour onto a cooled substrate an especially 
high degree of disorder can be frozen in. Such strongly disordered films show 
essential changes of their properties. This paper deals with optical studies of such 
films of Bi, Ga, Sn and Ag. Reflectivity and transmission and their changes during 
annealing are measured in the spectral range from 0,25 to 4 microns. There is 
reasonable agreement with results of other measurements e.g. Hall-voltage, 
electrical resistance and electron diffraction. Optical constants and their changes 
during annealing are calculated in the range from 0,8 to 4 microns by ap- 
proximation formulas. The high disorder produces similar anomalies of the optical 
constants as observed so far at extremely thin films. Concentrations and collision 
frequencies of free electrons are determined by means of the Drude theory. These 
values, obtained by a purely optical method are compared to results of electrical] 
measurements and show satisfactory agreement. 


1, Einleitung 


Die physikalischen Eigenschaften fester Ké6rper werden in hohem 
MaBe vom Aufbau ihres Gitters bestimmt. Stdrungen in der Gitter- 
struktur kénnen schon in sehr geringer Konzentration zu erheblichen 
Veranderungen vieler Eigenschaften fiihren. Die Erforschung fehl- 
geordneter Gitter ist daher zu einer wichtigen Aufgabe der Festkérper- 
physik geworden. 


Durch die Methode der abschreckenden Kondensation! gelingt es, 
in diinnen Schichten einen besonders hohen Grad von Fehlordnung 
einzufrieren. Dazu werden die Substanzen aus der Dampfphase auf 
gekithlte Unterlagen kondensiert. Beim Erwarmen scheidet sich ein 
von der erreichten Temperatur abhangiger Anteil an Gitterstérungen 
wieder aus. Man kann dadurch an der gleichen Schicht verschiedene 
Fehlstellenkonzentrationen nacheinander einstellen und deren Einflu8 
auf die zu messenden GréBen verfolgen. 


* Uber Teile dieser Arbeit wurde auf der Physikertagung 1958 in Essen be- 
richtet. [Phys. Verh. 9, 246 (1958)]. 
1 BucKEL, W., u. R. Hitscu: Z. Physik 132, 420 (1952). 
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An solchen stark gestérten Schichten ist in mehreren Arbeiten der 
elektrische Widerstand?,, die Supraleitung, der Hall-Effekt4, die Fehl- 
ordnungsenergie® und die kristalline Struktur® eingehend untersucht 
und mit den Eigenschaften ausgetemperter Schichten verglichen worden. 
Optische Messungen iiber den gestérten Zustand liegen fast nur tiber 
Nichtmetalle vor7§, da diese sich wegen ihrer iibersichtlicheren Ab- 
sorptionsspektren meist besser deuten lassen. Im Laufe der vorliegenden 
Arbeit sollen die Untersuchungen auf das optische Verhalten von fehl- 
geordneten Metallen ausgedehnt werden, iiber das es bislang lediglich 
von SUHRMANN u. Mitarb.® !° einige auf das Reflexionsvermégen be- 
schrankte Messungen gibt. 


Die Auswahl der Metalle erfolgt gemaB den bisher erzielten Ergeb- 
nissen, nach denen besonders bei Wismut und Gallium starke Ande- 
rungen zu erwarten sind. Die abschreckende Kondensation erméglicht 
es hier, neue, zum Teil amorphe* Modifikationen mit véllig veranderten 
Eigenschaften zu stabilisieren. Beim Erwarmen der Schichten erfolgen 
Umwandlungen in normale kristalline Formen innerhalb sehr enger 
Temperaturbereiche. Ahnliches gelingt auch bei Zinn, wenn man zur 
Behinderung der Kristallisation einen Anteil von z.B. mehreren Atom- 
prozenten Kupfer zusetzt. Neben diesen Metallen, die sehr auffallige 
Veradnderungen zeigen, wird auch das Silber in die folgenden Unter- 
suchungen mit einbezogen. Im Gegensatz zu den drei ersten Metallen 
liegen iiber die optischen Eigenschaften des Silbers im ungestérten Zu- 
stand eine ganze Reihe von Ver6ffentlichungen vorM~}3, so daB es 
besonders gute Vergleichsmoglichkeiten bietet. 


Im folgenden soll nun versucht werden, aus Reflexions-, Durch- 
lassigkeits- und Schichtdickenmessungen einen Uberblick iiber das 
optische Verhalten der vier Metalle im Bereich von 0,25 bis 4,0u zu 
gewinnen. Soweit méglich, werden auch die optischen Konstanten 
berechnet und die Ergebnisse im Zusammenhang mit den oben erwahnten 


Arbeiten diskutiert. 
* Im Sinne von rontgenamorph. 
2 BucKEL, W., u. R. Hitscw: Z. Physik 138, 109 (1954). 
3 NIEBUHR, J.: Z. Physik 132, 468 (1952). 
4 BucKEL, W.: Z. Physik 154, 474 (1959). 
5 SANDER, W.: Z. Physik 147, 361 (1957). 
6 BuckEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 
? Fiscuer, F.: Z. Physik 139, 328 (1954). 
8 MARTIENSSEN, W.: J. Phys. Chem. Solids 2, 257 (1957). 
9 SUHRMANN, R., u. G. BartH: Z. Physik 103, 133 (1936). 
10 SUHRMANN, R., u. W. Bernpt: Z. Physik 115, 17 (1940). 
11 KRAUTKRAMER, J.: Ann. d. Phys. 32, 537 (1938). 
12 Goos, F.: Z. Physik 100, 95 (1936). 
13 MuRMANN, H.: Z. Physik 80, 161 (1933). 
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2. MeBverfahren 


Das Verhalten einer Metallschicht gegeniiber elektromagnetischer 
Strahlung wird allgemein durch den komplexen Brechungsindex 
n—n—ik charakterisiert. Zur Bestimmung dieser GréBe sind zwei 
unabhingige Messungen erforderlich, die sich auf sehr viele verschiedene 
Weisen durchfiihren lassen!*. Im wesentlichen gibt es drei Gruppen 
von MeBmethoden. Die erste Gruppe enthalt diejenigen Verfahren, die 
eine Analyse des Polarisationszustandes des reflektierten oder durch- 
gelassenen Lichtes benutzen. In der zweiten Gruppe werden statt 
dessen die entsprechenden Intensitaten zur n, k-Bestimmung  ver- 
wandt, wadhrend die letzte Gruppe die interferometrischen Methoden 
umfaBt. 

Wegen der erforderlichen tiefen Temperaturen miissen die Schichten 
in einem Vakuumkiihltopf hergestellt und anschlieBend im gleichen 
GefaB ausgemessen werden. Alle die Verfahren, fiir die eine Winkel- 
messung notwendig ist, sind deshalb nur schwierig durchzufiihren. 
AuBerdem wird ein Wellenlangenbereich benutzt, der sich vom ultra- 
violetten bis ins infrarote Spektralgebiet erstreckt. Daher scheiden auch 
interferometrische und Polarisations-Methoden aus, da diese sich ohne 
besonderen experimentellen Aufwand auf das sichtbare Spektralgebiet 
beschranken. 


Als unter den gegebenen Voraussetzungen giinstigstes Verfahren wird 
die Messung der reflektierten und durchgelassenen Intensitat benutzt, 
erganzt durch eine davon unabhangige Schichtdickenbestimmung. Die 
unmittelbare Anschaulichkeit der MeBgréBen erméglicht dabei schon 
eine qualitative Deutung der Ergebnisse. Ein Nachteil ist hierbei die 
schwierige Berechnung der optischen Konstanten. Auf die damit zu- 
sammenhangenden Fragen wird im Kapitel 6 naher eingegangen. 


3. Experimentelles 


Der experimentelle Aufbau besteht aus einer Kalteapparatur zur 
Herstellung der Schichten und der zur Messung erforderlichen optischen 
Anordnung. 

Die hier benutzte Kalteapparatur fiir den Temperaturbereich von 
12 °K bis 350 °K ist im wesentlichen schon von R. KartsER! beschrieben 
worden. Sie enthalt in einem auBeren MetallgefaB, in das zwei Quarz- 
fenster eingekittet sind, drei konzentrisch angeordnete Behialter fiir die 
Kihlmittel. Der innerste Behalter tragt an seinem Boden einen Rah- 
men, auf dem ein durch Kugeln gelagerter Schlitten verschiebbar an- 
geordnet ist. Auf diesem Schlitten ist neben einem Kohlewiderstand 


14 Maver, H.: Physik diinner Schichten, S. 206. Stuttgart 1950. 
15 Kaiser, R.: Z. Physik 132, 482 (1952). 
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zur Temperaturmessung eine kristalline Quarzplatte als Schichttrager 
befestigt. Mittels einer Vakuumdurchfiihrung laBt sich der Schlitten 
von auBen verschieben. Eine eng anliegende Blende halt unerwiinschtes 
Streulicht weitgehend zuriick, was fiir die Messung kleiner Durch- 
lassigkeiten wichtig ist. Fiir den Warmekontakt zwischen dem Schlitten 
und dem festen Rahmen sorgt ein flexibles Silberband?. Zur Abhaltung 
von Warmestrahlung und kondensierbaren Restgasen ist der Innenteil von 
zwei konzentrischen, mit den Kiihl- 
behaltern verschraubten Schutz- 
schilden umschlossen, die nur die zum 
Messen erforderlichen Offnungen ent- 
halten. Die Bedampfung der Quarz- 
platte erfolgt mit einer Aufdampf- 
geschwindigkeit von etwa 50 A/sec 
durch einen eingebauten Ofen. Die- 
ser enthalt als Aufdampfquelle ein 
schmalesWolframband, das vor jeder 
Messung sorgfaltig ausgeheizt wird. 
Die ganze Anlage wird durch eine 
Quecksilberdiffusionspumpe — eva- 
kuiert. Der Restgasdruck bleibt 
auch wahrend der Verdampfung 
unter 10°° Torr. 

Die Bestimmung der Schichtdicke 
erfolgt nach dem Verfahren von  Fig.1. Optische Anordnung zur Messung von 
Mrs. Dasinnulidic Quarz- Reflexionsverm6gen und Durchlassigkeit. Sch ver- 


schiebbarer Schichttrager am inneren Kiihlbehal- 
platte nach der Messung heraus- ter; Sp verschiebbares Hilfsspiegelpaar. R, I), D 


; ‘ bezeichnen die Wege des reflektierten, einfallenden 
genommen und mit einer undurch- el duccheclastenet ichtes 
lassigen Silberschicht bedampft wer- 
den. Mittels einer halbdurchlassigen Platte wird sodann ein Inter- 
ferenzstreifensystem erzeugt, in dem die Schichtbegrenzung durch eine 
Streifenverschiebung sichtbar wird. Durch Ausmessen dieser Stufe laBt 
sich die Schichtdicke bis 150 A herab mit einer Genauigkeit von 10% 
bestimmen. 

Die optische Anordnung ist in Fig. 1 skizziert. Als Lichtquelle dient 
ein Leiss-Doppelmonochromator mit LiF-Prismen in Verbindung mit 
einem Nernst-Stift bzw. einer Wolframlampe. Fiir Wellenlangen unter- 
halb 0,35 ». steht ein Zeiss-Monochromator mit Wasserstofflampe zur 
Verfiigung. Zur Abbildung werden ausschlieBlich Spiegel benutzt, so 
daB die Justierung tiber den ganzen Wellenlangenbereich erhalten bleibt. 

Der Austrittsspalt des Monochromators wird auf die Schicht abge- 
bildet. Der Einfallswinkel bleibt dabei unter Beriicksichtigung der 


16 ToLANSKY, S.: Nature, Lond. 152, 722 (1943). 
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Biindeléffnung kleiner als 5°. Es kann daher noch mit senkrechtem | 
Einfall gerechnet werden. An der Schicht wird das Bitindel in einen | 
reflektierten und einen durchgelassenen Anteil aufgeteilt, die beide bis 
zur Abbildung auf den Empfanger eine vollig symmetrische Anordnung 
von Hilfsspiegeln durchlaufen. Durch Verschieben des Schlittens im 
Kithltopf l48t man das Biindel nacheinander durch die leere Blende 
und durch die Schicht fallen. Man erhalt damit die auffallende Intensitat 
I, und die von der Schicht durchgelassene Intensitét D,. Verschiebt 
man anschlieBend das Spiegelpaar Sf, so gelangt statt der durchge- 
lassenen die reflektierte Intensitat R, zam Empfanger. Bei paarweise 
gleichen Eigenschaften der entsprechenden Spiegel werden reflektierter 
und durchgelassener Anteil um den gleichen, durch die Reflexions- 
eigenschaften der Spiegel bestimmten Faktor geschwacht. Wenn man 
nun die gesuchten Verhaltnisse Reflexionsvermégen R—=R,/J, und 
Durchlassigkeitsvermégen D = D,/J, bildet, fallen diese Faktoren heraus. 
Auf diese Weise vermeidet man die Benutzung eines geeichten Bezugs- 
spiegels und kann mit fest eingebautem Empfanger arbeiten. Die hier- 
fiir wichtige Gleichheit je zweier Spiegel wurde durch gleichzeitige Her- 
stellung erreicht und 6fter durch gegenseitiges Austauschen der Spiegel 
iiberpriift. Fir einige Wellenlangen im Infraroten kénnen Absorptionen 
in der Quarzunterlage auftreten. Durch Differenzmessungen gegen die 
leere Platte wird dieser Fehler eliminiert. Als Empfanger dient fiir das 
langwellige Gebiet ein Bolometer fiir Wechsellicht mit zugehdrigem 
Anzeigeverstarker, fiir das kurzwellige die Multipher-Anordnung vom 
Zeiss-Monochromator M 4 QO. 

Der mittlere Fehler fiir die Reflexions- und Durchlassigkeitsmes- 
sungen liegt bei etwa 1%. Die Ergebnisse an verschiedenen Schichten 
im gleichen Wellenbereich schwanken um etwa 5%. Fiir jede Substanz 
wird hier von mehreren MeBreihen jeweils eine wiedergegeben. 

Elektronenmikroskopische Aufnahmen von SENNET und Scott!’ 
zeigen den Einflu8 von Aufdampfgeschwindigkeit und Dicke auf die 
Struktur von Metallschichten. Um eine gleichmaBige Massenbelegung 
zu erhalten, ist es danach giinstig, beide méglichst groB zu wahlen. Die 
obere Grenzdicke, bei der noch Durchlassigkeitsmessungen im lang- 
welligen Gebiet méglich sind, liegt bei etwa 400 A. Fiir die folgenden 
Messungen wird daher der Dickenbereich von 200 bis 300 A eingehalten. 


4. Ergebnisse 


Aus den zu Beginn erwahnten Arbeiten ist bekannt, daB Wismut 
besonders interessante Eigenschaften aufweist. Im amorphen Zustand 
wird es — im Gegensatz zum normalen Zustand — supraleitend und hat 


1” SENNET, R.S., u. G.D. Scott: J. Opt. Soc. Amer. 40, 203 (1950). 
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einen sehr kleinen Restwiderstand. Bei etwa 20 °K geniigt die Tempera- 
turbewegung, um die St6rungen auszuscheiden. Man erhalt dann das 
normale Wismut. DaB sich diese Umwandlung auch optisch bemerkbar 
macht, fand schon ZAvaritsky!’, der dabei einen Farbumschlag beob- 
achtete. 

In Fig. 2 ist das Ergebnis der Messungen an Wismut dargestellt. 
Autgetragen ist im linken Bild das Reflexionsvermégen, im rechten die 
Durchlassigkeit, bezogen auf die einfallende Intensitat, beides iiber der 
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Fig. 2. Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit einer Wismut-Schicht von 200 A Dicke. Kurven 7 nach 
dem Aufdampfen gemessen bei 12 °K. Kurven 2 nach Tempern bis 90 °K gemessen bei 20 °K 


Wellenlange im logarithmischen MaBstab. Die Kurven 1 (schwarze 
MeBpunkte) sind unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 12 °K gemessen 
worden. Sie geben also das optische Verhalten des Wismut im amorphen 
Zustand wieder. Beide Kurven erreichen schon am Anfang des sichtbaren 
Gebietes einen konstanten Wert, den sie fiir alle langeren Wellen bei- 
behalten. Diesem horizontalen, strukturlosen Verlauf entspricht die 
metallisch graue Farbe der Schicht. 

Nach Erwarmen auf Temperaturen tiber 20°K mift man einen 
ganz anderen Verlauf, dargestellt durch die hellen MeBpunkte (Kurven 2). 
Zunachst erkennt man im Sichtbaren einen Anstieg des Reflexions- 
vermogens, der die Verfarbung der Schicht erklart. Ins Infrarote hinein 
setzt er sich fort und erreicht dort ein Maximum!®. Dem Anstieg unter- 
lagert sind zwei kleine Maxima, die sich als gut reproduzierbar erweisen. 

I PG eeeUN Dokt eakad eNauk GSSR. 86,087 (1952). 

19 Seitz, F.: Modern Theory of Solids, S. 656. New York 1940. 
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Mit weiter wachsender Wellenlinge fallt das Reflexionsvermégen stark 
ab, um schlieBlich bei entsprechend steigender Durchlassigkeit unter die 
Werte des gestérten Zustandes zu sinken. Die bereits erwahnten Re- 
flexionsmessungen von SUHRMANN und BartH® erstrecken sich nicht 
auf die stark gestérte Form und nicht auf das infrarote Spektralgebiet, 
stimmen aber im iibrigen mit dem hier gefundenen Verlauf tiberein. 

Ahnliche Umwandlungen wie am Wismut sind auch am Gallium ge- 
funden worden. Als Beispiel, an dem solche Umwandlungen sichtbar 
werden, sei hier eine Widerstandsmessung aus einer Arbeit von BAv- 
MANN2° wiedergegeben (Fig. 3). Unmittelbar nach dem Aufdampfen 
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Fig. 3. Verhalten des elektrischen Widerstandes einer Gallium-Schicht von etwa 150 A Dicke. 
Aufdampftemperatur 10 °K. (Nach F, BAuMANN®®) 


entsteht die Schicht in einem sehr schlechten Ordnungszustand, zu dem 
ein hoher Restwiderstand gehért. Nach einem scharfen Widerstands- 
abfall, der das Ausscheiden von Storungen anzeigt, liegt Gallium in 
einer neuen Gitterform vor, die bis tiber 100 °K bestehen bleibt. Der 
bei weiterem Erwarmen auftretende Widerstandsanstieg ist mit einer 
zweiten Umwandlung verbunden, die auf das normale Gitter fiihrt. Die 
Temperatur, bei der diese Anderungen stattfinden, hangt dabei stark 
von der Schichtdicke ab. 

Die zugehérigen Reflexions- und Durchlassigkeitsmessungen sind in 
Fig. 4 dargestellt. Ahnlich wie beim Wismut zeigen die zum amorphen 
Zustand gehérigen Kurven 1 einen flachen, strukturlosen Anstieg bzw. 
Abfall, der hier erst an der langwelligen Grenze einen konstanten 
Wert erreicht. Beim Erwarmen der Schicht macht sich bei etwa 55 °K 
eine sprunghafte Anderung der optischen Eigenschaften bemerkbar 
(Kurve 2). Dabei iibersteigt das Reflexionsvermégen oberhalb von 
2 u. die Werte der gestérten Form erheblich, wahrend die Durchlassigkeit 
noch unter diese absinkt. Zwischen 0,6 und 2 u findet man schwach 


20 BAUMANN, F.: Nachr. Akad. Wiss. Gottingen 15, 285 (1956). 
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ausgepragte Selektivitaten, wahrend sich im kurzwelligen kaum etwas 
andert. 
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Fig. 4. Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit einer Gallium-Schicht von 300 A Dicke. Kurven J nach 


dem Aufdampfen gemessen bei 12 °K. Kurven 2 nach Tempern bis 90 °K gemessen bei 20°K. Kurven 3 
nach Tempern bis 200 °K gemessen bei 20 °K 
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Fig. 5. Anderung des Reflexionsvermégens von Gallium bei fester Wellenlange wahrend der 
Umwandlungen beim Tempern. Aufdampftemperatur 12 °K, Schichtdicke 300 A 


Auch die zweite Umwandlung wirkt sich sehr stark auf das optische 


Verhalten aus, wie die Kurven 3 zeigen. Man findet einen ganz neuen 
ie 
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Kurvenverlauf mit deutlichen Strukturen im ganzen MeBbereich und 
besonders groBen Veranderungen bei langen Wellen. 

In Fig. 5 ist noch einmal das Reflexionsvermogen in Abhangigkeit 
von der Temperatur bei einer festen Wellenlange gezeigt. Man erkennt, 
daB sich das Reflexionsvermégen ebenso wie der Widerstand in Fig. 3 
jeweils in einem engen Temperaturintervall sprunghaft andert. 
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Fig. 6, Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit einer Zinn-Schicht von 250 A Dicke. Kurven 1 nach dem 
Aufdampfen gemessen bei 20°K. Kurven 2 nach Tempern bis 250 °K gemessen bei 20 °K 


Bei Wismut und Gallium treten besonders starke Abweichungen von 
den normalen Eigenschaften auf. Keineswegs verhalten sich alle Me- 
talle so. Wie Elektronenbeugungsaufnahmen® und Widerstandsmes- 
sungen? zeigen, bleibt z.B. bei abschreckender Kondensation von reinem 
Zinn der kristalline Aufbau der Schichten erhalten. 

In Ubereinstimmung damit stehen die optischen Messungen in 
Fig. 6. Man erkennt an Kurve 1 ein verringertes Reflexionsvermégen 
sowie Verbreiterungen der vorhandenen Selektivitaten, sonst aber den 
gleichen Verlauf wie nach dem Tempern (Kurve 2). Die Anderungen der 
Eigenschaften beim Erwarmen erfolgen hier stetig tiber den ganzen 
Temperaturbereich verteilt und nicht in Form von plétzlichen Umwand- 
lungen. 

Wie von HiLscH und SCHERTEL™ gefunden wurde, laBt sich auch 
Zinn durch Zusatz von Kupfer in amorpher Form erhalten. Elektronen- 
beugungsaufnahmen ® solcher Zinn-Kupfer-Schichten zeigen eine ahnlich 
starke Verbreiterung der Ringe wie man sie am Wismut findet. Man 
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wird danach wieder eine starkere Abweichung vom normalen optischen 
Verhalten zu erwarten haben. 

In Fig. 7 ist das Ergebnis dargestellt. Die beim reinen Zinn auch 
im gestérten Zustand noch vorhandenen Strukturen der MeBkurven 
sind hier verschwunden. Man erhalt einen flachen Verlauf der Refle- 
xions- und Durchlassigkeitskurven, wie er ahnlich beim gestorten 
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Fig. 7. Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit einer Zinn-Schicht mit 13 Atom-% Kupferzusatz von 


230 A Dicke. Kurven / nach dem Aufdampfen gemessen bei 20 °K. Kurven 2 nach Tempern bis 250 °K 
gemessen bei 20 °K 


Gallium zu finden ist. Ein konstanter Wert dieser Gr6Be wird aller- 
dings nicht mehr innerhalb des benutzten Wellenlangenbereiches er- 
reicht. 

Beim Erwarmen der Schicht findet hier, wieder dem Wismut und 
Gallium ahnlich, ein plétzliches Ausscheiden der Stérungen in einem 
engen Temperaturbereich statt. Damit verbunden ist eine entspre- 
chende Veranderung des optischen Verhaltens, und man erhalt den zum 
kristallinen Zinn gehorigen Verlauf von Reflexion und Durchlassigkeit. 

Die hier wiedergegebenen Ergebnisse am Zinn stimmen nicht mit 
den Messungen SMAKULAS” iiberein. Unter seinen Herstellungsbe- 
dingungen bei Zimmertemperatur kondensierte Schichten weisen einen 
starken Abfall der Durchlassigkeit zu kurzen Wellen hin auf. Das laBt 
vermuten, daB hier infolge von Grobkristallisation eine Lichtstreuung 
auftritt, die die urspriinglichen Eigenschaften der Schicht tiberdeckt. 
Ein solcher Verlauf 1laBt sich nicht durch Tempern von Schichten 
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niedrigerer Herstellungstemperatur erreichen und daher auch nicht 
durch den Einflu8 von Gitterst6rungen erklaren. 

Als letztes sei im folgenden das Silber besprochen, dessen elektrische 
und optische Eigenschaften an sich schon hautig untersucht wurden. 
Es sind jedoch nur wenige Arbeiten bekannt, die sich mit stark 
gestoérten Schichten befassen. Elektronenbeugungsaufnahmen®*? an ab- 
geschreckt kondensierten Silberschichten zeigen eine Verbreiterung der 
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Fig. 8. Reflexionsvermégen und Durchlassigkeit einer Silber-Schicht von 200 A Dicke. Kurven 1 nach 

dem Aufdampfen gemessen bei 20 °K. Kurven 2 nach Tempern bis 350 °K gemessen bei 20 °K. Die Kurven 3 

geben das Verhalten einer Schicht gleicher Dicke wieder, die bei Zimmertemperatur aufgedampft und 
gemessen wurde 


Ringe, Widerstandsmessungen** ergeben eine entsprechende Erhéhung 
des Restwiderstandes. Dieses Verhalten ahnelt dem des reinen Zinn. 
Anders als dort erkennt man jedoch in Fig. 8, daB sich die Fehlordnung 
beim Silber in besonderer Weise auf die optischen Eigenschaften aus- 
wirkt. 

Unmittelbar nach dem Aufdampfen findet man eine ausgepragte 
Bande bei 0,55 w in Reflexion und etwas langwelliger in Durchlassigkeit 
ein Minimum. Beim Tempern der Schicht erfolgt ein stetiger, aber bis 
350 °K nicht vollstandiger Abbau der Bande. Gleichzeitig steigt die 
Reflexion, bzw. sinkt die Durchlassigkeit im Infraroten. 

Nahezu keinen EinfluB des Temperns bis 350 °K stellt man am kurz- 
welligen Ende fest. Im Bereich der Reflexionsliicke bei 0,32 » ergibt 


°3 Hass, G.: Naturwiss. 25, 232 (1937). 


24 SUHRMANN, R., u. G. BartH: Phys. Z. 35, 971 (1934). 
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sich ein interessanter Vergleich mit der Temperaturabhingigkeit, die 
von Joos und KLoprer*® an ungestérten Silberschichten besonders 
sorgfaltig untersucht wurde. Dabei zeigt sich, da die durch thermische 
Gitterschwingungen hervorgerufene Unordnung die gleiche Wirkung auf 
die optischen Eigenschaften ausiibt, wie die bei niedrigen Temperaturen 
eingefrorenen Gitterstérungen. Ein ahnliches Verhalten ist bereits von 
den Alkalihalogeniden bekannt und dort eingehend untersucht worden 6, 


Das von SUHRMANN und BartH* gemessene Reflexionsvermogen 
abschreckend kondensierter Silberschichten stimmt im wesentlichen mit 
dem in Fig. 8 gezeigten iiberein. Zu bemerkenswert ahnlichen Ergeb- 
nissen gelangen SENNET und Scott!’ an sehr diinnen, aber bei Zimmer- 
temperatur aufgedampften Silberschichten. 


AuBerdem ist noch eine gestrichelte Kurve eingezeichnet, die an 
einer bei Zimmertemperatur hergestellten, dickeren Schicht aufgenom- 
men ist. Man sieht keine Andeutung einer Bande mehr, der Verlauf 
entspricht dem, der aus friiheren Messungen bekannt ist". Der EinfluB 
der St6rungen ist hier also geringer als in einer bis zur etwa gleichen 
Temperatur getemperten Schicht niedrigerer Herstellungstemperatur. 


5. Diskussion 


Die Wellenlangenabhangigkeit der optischen Eigenschaften fester 
K6rper wird durch die verschiedenen Bindungsarten ihrer Elektronen 
bestimmt. Im hier benutzten Spektralbereich erfaBt man einerseits die 
in den oberen Energiezustanden gebundenen Elektronen, andererseits 
die im ganzen Metall frei beweglichen Leitungselektronen. Die ge- 
bundenen Elektronen weisen entsprechend ihrer Bindungsenergie Eigen- 
frequenzen auf, die sich durch mehr oder weniger ausgepragte Strukturen 
in den MeBkurven bemerkbar machen. Die Leitungselektronen haben 
wegen ihrer freien Beweglichkeit keine Resonanzfrequenzen, sondern 
ergeben einen weiten Bereich starker Reflexion und entsprechend ge- 
ringer Durchlassigkeit im Infraroten. Oberhalb einer langwelligen 
Grenze, die zwischen 1 und 100 y legen kann, findet man fiir alle Me- 
talle einen sehr einfachen Verlauf: Fiir diinne Schichten wird das Re- 
flexions-.und Durchlassigkeitsvermégen unabhangig von der Wellen- 
lange27-28, In diesem Gebiet ist die Frequenz des eingestrahlten Lichtes 
kleiner als die mittlere StoBfrequenz* der Leitungselektronen gewor- 


den 29. 


* Zahl der StéGe/Zeit. 

25 Joos, G., u. A. Kroprer: Z. Physik 138, 251 (1954). 

26 Hirscu, R., u. W. MarTIENSSEN: 7, 480 (1958) Nuovo Cim. Suppl. 2. 
2? WOLTERSDORF, W.: Z. Physik 91, 230 (1934). 

28 Mayer, H.: Physik diinner Schichten, 5.160. Stuttgart 1950. 

29 Sertz, F.: Modern Theory of Solids, S. 638ff. New York 1940. 
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Fiir die meisten Metalle existiert ein breites Ubergangsgebiet, in 
dem die Eigenabsorptionen gebundener Elektronen dem gleichmaBigen 
Untergrund der freien Elektronen tiberlagert sind. Die Lage dieses 
Ubergangsgebietes ist fiir die verschiedenen Metalle sehr unterschiedlich. 
Das Verhalten eines guten Metalles, wie z.B. Silber, wird bis zu relativ 
kurzen Wellen von den freien Elektronen bestimmt. Weniger aus- 
gepragte Metalle, wie z.B. das normale Wismut, weisen noch weit 1m 
Infraroten Resonanzen gebundener Elektronen auf. Der Einflu8 der 
Fehlordnung auf die freien Elektronen wird daher mit wachsender 
Wellenlange, der auf die gebundenen mit abnehmender deutlicher 
erkennbar sein. 

Allen hier untersuchten Metallen gemeinsam ist der mit abnehmender 
Wellenlange geringer werdende Unterschied zwischen gestérten und un- 
gestérten Schichten. Die durch die Fehlordnung erreichbaren Energie- 
anderungen sind demnach klein gegen die auf der kurzwelligen Seite des 
Spektrums wirksamen Bindungsenergien. Mit wachsender Wellenlangc 
erfaBt man schwacher gebundene Elektronen, so daB der EinfluB der 
Stérstellen mehr und mehr an Bedeutung gewinnt. Dem entsprechen 
die sehr viel starkeren Unterschiede in den Spektren auf der langwelligen 
Seite. 

Am Beispiel des Wismut erkennt man unmittelbar nach dem Auf- 
dampfen einen weitgehend konstanten Verlauf von Reflexion und Durch- 
lassigkeit. Gerade im gestérten Zustand erhalt man also ein fiir gute 
Metalle typisches optisches Verhalten. Das weist auf grundlegende 
Anderungen der Eigenschaften des Wismut hin. Nach dem Erwarmen 
findet man ein ganz anderes Spektrum. Es treten im ganzen Bereich 
ausgepragte Selektivitaten* durch gebundene Elektronen auf. Das 
von freien Elektronen hervorgerufene Reflexionsvermégen liegt erheb- 
lich unter dem der gestérten Schicht, wie man aus dem starken Abfal] 
an der langwelligen Grenze erkennen kann. 

Dieses Verhalten 1aBt sich so deuten, da hier weniger freie Ladungs- 
trager fiir die Ausbildung der Reflexion zur Verfiigung stehen und somit 
ein entsprechend gréBerer Anteil des Lichtes durchgelassen wird. Im 
Einklang hiermit stehen Hall-Effekt-Messungen von BucKEL?, die im 
gestérten Wismut eine 10°-fach kleinere Hall-Konstante lefern als im 
getemperten. 

Beim Ubergang von Kurve 1 nach Kurve 2 steigt in Fig. 2 das Durch- 
lassigkeitsvermégen noch starker, als es sich aus der Abnahme des Re- 
flexionsvermégens ergibt. Demnach mu8 dabei auch das Absorptions- 
vermégen A =1—R—D der Schicht abgenommen haben. Man kann 
aus der erhéhten Absorption im gestérten Zustand schlieBen, daB die 


* Deren Zuordnung zu bekannten Energiezustanden des Bi-Ions ist jedoch 
nicht ohne weiteres méglich. 
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Elektronen durch haufigere StéBe einen gréBeren Teil der eingestrahlten 
Energie an das Gitter abgeben als im ungestérten. Auch der konstante 
Verlauf von Reflexion und Durchlassigkeit bei schon relativ kurzen 
Wellen weist auf eine erhéhte StoBzahl hin. Die Konstanz der Meb- 
werte in Abhdngigkeit von der Wellenlange tritt, wie schon erwahnt, 
gerade dann auf, wenn die StoBfrequenz gréBer als die Lichtfrequenz 
wird?’, Ubereinstimmend hiermit zeigen auch Elektronenbeugungsaut- 
nahmen ® an gestértem Wismut eine auBerordentlich starke Verwaschung 
der Ringe, was auf einen feinstkristallinen oder fliissigkeitsahnlichen 
Aufbau der Schicht schlieBen laBt. 


Dartiber hinaus ergeben Fourier-Analysen solcher Aufnahmen, dab 
gestértes Wismut in der Nahordnung eine kubische Symmetrie auf- 
weist, wie sehr viele Metalle®°. In diesem Zustand hat es viel charakte- 
ristischere metallische Eigenschaften, als man sie vom normalen Halb- 
metall der 5. Gruppe des Periodischen Systems gewohnt ist. Diese Vor- 
stellung wird durch die optischen Messungen bestatigt. 


Das Verhalten des Gallium abt sich auf einem ahnlichen Wege ver- 
stehen. Zundachst sei nur der Temperaturbereich bis 90 °K betrachtet. 
Ebenso wie bei Wismut weisen auch hier Elektronenbeugungsaut- 
nahmen ® auf einen amorphen Aufbau der Schicht bei 12 °K hin. Dieser 
geht unter Ausscheiden von Stérungen in einen kristallinen Zustand 
uber, was man am Auftreten von scharfen Reflexionen eines neuen, 
bisher unbekannten Galliumgitters erkennt. 

Im optischen Bild entspricht dem der Ubergang von Kurve 1 nach 
Kurve 2 in Fig. 4. Man findet an der langwelligen Grenze eine Zunahme 
des Reflexionsvermégens, wahrend sich die Durchlassigkeit dagegen 
nur unwesentlich andert. Die erhéhte Reflexion ist danach vorwiegend 
durch eine Verringerung des Absorptionsvermégens der Schicht bedingt. 
Im iibrigen Bereich bleiben auch die Unterschiede des Reflexionsver- 
mégens nur klein. Der EinfluB8 der Stérungen auBert sich lediglich in 
einer gleichmaBigen Verflachung der in der Kurve 2 erkennbaren 
Strukturen. 

Die Deutung dieses Befundes geht von der feinen Aufteilung der 
Schicht aus. Ein merkbarer Anteil der Gitterbausteine wird eine von 
der normalen abweichende Umgebung besitzen und mit entsprechend 
verschobenen Resonanzfrequenzen der gebundenen Elektronen zum 
optischen Verhalten beitragen. Eine Uberlagerung der durch die Fehl- 
ordnung sehr unterschiedlich beeinfluBten Frequenzen kann die ge- 
fundene Verbreiterung bewirken. Da im Ganzen gesehen jedoch keine 
so starke Anderung wie beim Wismut auftritt, wird man annehmen 
kénnen, daB die Nahordnung hier beim Ubergang von 12 °K nach 


30 RICHTER, G., u. S. STEEB: Naturwiss. 45, 512 (1958). 
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90 °K erhalten bleibt und auch keine so starke Anderung der Elektronen- 
zahl vorliegt. 

Weitere Erwarmung iiber 90 °K hinaus fiihrt bei einer Temperatur, 
deren Wert stark von der Schichtdicke abhangt?°, zu einer zweiten 
plotzlichen Veranderung der Schichteigenschaften. Wie Elektronen- 
beugungsaufnahmen zeigen, handelt es sich hierbei nicht mehr um Ein- 
fliisse von Gitterstérungen, sondern um eine Umwandlung der Gitter- 
struktur. Hier erfolgt ein Eingriff in die Nahordnung, bei der man mit 
wesentlich starkeren Anderungen des optischen Verhaltens im ganzen 
MeBbereich rechnen kann. Dem entspricht in Fig. 4 der Ubergang von 
Kurve 2 nach Kurve 3. Man erhalt fiir das neu entstandene, normale 
Galliumgitter eine ganz andere Form der Reflexions- und Durchlassig- 
keitskurven. 

Widerstands- und Hall-Effekt-Messungen lassen nach dieser Um- 
wandlung eine verkleinerte Elektronenzahl erwarten. Ubereinstimmend 
damit findet man im optischen Bild auf der langwelligen Seite ein stark 
verringertes Reflexionsvermégen bei gleichzeitig entsprechend erhdhter 
Durchlassigkeit. 

Wismut und Gallium stellen in ihrem Verhalten im gestorten Zu- 
stand zwei Ausnahmen mit besonders interessanten Eigenschaften dar. 
Ein Metall wie das reine Zinn wird durch die abschreckende Kondensa- 
tion weit weniger stark beeinfluBt. So weisen z.B. Elektronenbeugungs- 
aufnahmen unmittelbar nach der Kondensation noch alle Ringe auf, 
wenn auch etwas verbreitert. Es liegt hier durchaus noch im kristallinen 
Aufbau vor, und die geringeren Unterschiede im Spektrum sind daher 
verstandlich. Insbesondere erkennt man in Fig. 6, daB entsprechend 
der unveranderten Gitterstruktur die fiir das Zinn typischen Selektivi- 
taten auch im gestorten Zustand erhalten bleiben. 


Durch gleichzeitige Kondensation von Kupfer la8t sich die Kristalli- 
sation soweit behindern, daB man eine ahnlich hohe Fehlordnung der 
Schicht wie beim Gallium erreicht. Dementsprechend zeigt eine Zinn- 
Kupfer-Schicht in Elektronenbeugungsaufnahmen, Widerstandsmes- 
sungen und optischen Eigenschaften ein Verhalten, das dem des Gal- 
liums unterhalb von 90 °K sehr ahnlich ist. Aus diesem Grunde wird 
man hier die gleiche Deutung wie beim Gallium zugrundelegen kénnen. 


Wie bereits frither angedeutet wurde, lassen Strukturuntersuchungen 23 
an abschreckend kondensierten Silberschichten einen ahnlich schwachen 
EinfluB der Fehlordnung erwarten wie beim Zinn. Dem entspricht die 
geringe Anderung des optischen Verhaltens unterhalb von 0,5 » Wellen- 
lange. 

Anders verhalt sich das Silber bei laéngeren Wellen. Man findet 
dort eine charakteristische Bande, die im gestérten Zustand besonders 
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ausgepragt ist und beim Tempern langsam verschwindet. Ihr Auf- 
treten mu daher unmittelbar mit der Fehlordnung der Schicht zu- 
sammenhangen. 

Ahnliche Formen des Reflexionsvermégens zeigen sehr diinne oder 
sehr langsam aufgedampfte Schichten*!. Beide Falle sind von SENNET 
und Scott!’ elektronenmikroskopisch untersucht worden und lassen 
tbereinstimmend einen Aufbau aus separaten Teilchen erkennen, wie 
er fiir Kolloide typisch ist. Solche Kolloidschichten kénnen nach 
Theorien von Migz%? und MAXweELt-GARNETT®? zu Resonanzerschei- 
nungen Anla8 geben und dadurch zu besonderen optischen Eigenschaften 
fiihren. 


Infolgedessen wird man auch das Verhalten des gestérten Silbers in 
der Weise zu deuten versuchen, daB die Schicht teilweise in einem auf- 
gelockerten, kolloidartigen Zustand vorliegt, der durch die tiefe Tem- 
peratur stabilisiert wird. Mit wachsender Beweglichkeit beim Er- 
warmen lagern sich die Kolloidteilchen an dariiberliegende zusammen- 
hangende Bereiche an, so daB allmahlich eine homogenere Schicht ent- 
steht. Die Elektronen der Kolloidteilchen kénnen nunmehr zur Leit- 
fahigkeit beitragen. Dadurch wird sich das von freien Elektronen be- 
stimmte Reflexionsvermdgen im langwelligen besser ausbilden und die 
Durchlassigkeit der Schicht infolgedessen abnehmen. Gleichzeitig ver- 
mindert sich die StoBfrequenz der Elektronen und damit das Absorp- 
tionsvermogen der Schicht. Daraus folgt, daB der Anstieg der Reflexion 
verstarkt und der Riickgang der Durchlassigkeit verkleinert wird 
(Fig. 8). Ebenso wie bei den vorangegangenen Beispielen 1aBt sich also 
auch beim Silber das optische Verhalten in qualitativer Ubereinstim- 
mung mit anderen Eigenschaften deuten. 

Im letzten Kapitel werden, soweit méglich, aus den MeBwerten die 
optischen Konstanten berechnet, die die bisher gemachten Aussagen 
quantitativ erganzen sollen. 


6. Optische Konstanten 


Zur Berechnung der optischen Konstanten m und k aus den MeB- 
werten Reflexionsvermégen FR, Durchlassigkeit D und Schichtdicke d 
ist die Kenntnis des Zusammenhangs zwischen diesen GréBen erforder- 
lich. Entsprechende Beziehungen lassen sich aus der elektromagneti- 
schen Lichttheorie ableiten, fithren aber auf sehr uniibersichtliche, 
transzendente Endformeln*4. Zu deren Lésung ist man auf zeitraubende 


31 SmakuLa, A.: Z. Physik 86, 185 (1933). 

32 Miz, G.: Ann. d. Phys. 25, 377 (1908). 

33 MAXWELL-GARNETT, J.C.: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. 205, 237 (1906). 
34 Maver, H.: Physik diinner Schichten, S. 144ff. Stuttgart 1950. 
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graphische Verfahren! oder die Benutzung einer Rechenmaschine an- 
gewiesen ®°. 

Da hier die Fragestellung weniger auf die Gewinnung bestmédglicher 
Werte der Konstanten, sondern mehr auf deren Anderung unter dem 
EinfluB starker Gitterstorungen gerichtet ist, werden im folgenden ein- 
fachere Naherungsformeln beniitzt. Solche wurden von WoLTER*® und 
Davip2? durch Reihenentwicklung der strengen Formeln gewonnen und 
sind unter der Voraussetzung d/A<1 anwendbar. Mit dem Brechungs- 
index der Quarzunterlage n,, dem Absorptionsvermégen A =1—R—D 
und den oben angefiihrten GréBen erhalt man 


A A 


Nhe res aire (1) 


und unter Benutzung einer fiir d/A< 1 giiltigen Wolterschen Identitat 
fiir das Reflexionsvermégen von der Unterlagenseite R’: 


R’ = (1 — |/ngD)? (2) 

wird 
; ; 4-+ 72 
n2 — Re = fi 

A lon > 4nd \2 iS 
45“, St [R+14+D—2)nD] —( sank) —(g—1)? +S 
mit 

1 (4ad\4 
a =| (n k)? (n® — k? + ns). 


Der Summand S ist dabei zu vernachlassigen. Seine Abschatzung 
ergibt den durch Abbrechen der Reihenentwicklung entstehenden 
Fehler. Wegen der hier benutzten Schichtdicken von 20 bis 30 my 
wird der durch die Naherung bedingte Fehler fiir Wellenlangen iiber 
800 mu. klein gegen die MeBfehler, so daB sich aus diesen Gleichungen 
leicht m und k im langwelligen Gebiet bestimmen lassen. Die Wahl des 
Wurzelvorzeichens bleibt dabei offen. Im allgemeinen ist n<k, so daB 
ein negatives Zeichen zur Ubereinstimmung mit bekannten Werten 
fiihrt. Lediglich bei Wismut, wo x > wird®8; 39) mu®B das Pluszeichen 
benutzt werden. 

In einigen Fallen besonders starker Absorption versagt die Be- 
stimmung der optischen Konstanten, der Wurzelausdruck wird imaginar. 


®° OLpHaM, M.S., L.G. Munpig, F. Matosst u. B.F. CHEYDLEUR: J. Opt. Soc. 
Amer. 40, 544 (1950). 

36 WottrER, H.: Z. Physik 105, 269 (1937). 

87 Davip, E. in F. Goos: Z. Physik 106, 606 (1937). 

se" CHULZ, Gin J, Opt Soce Amen. 439406 (1953). 

°° Hopeson, J.N.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 67, 269 (1954). 
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Zur Kontrolle ist fiir einen solchen MeBpunkt auch das strenge graphische 
Verfahren benutzt worden!%, das ebenfalls keinen Schnittpunkt und 
damit keine Lésung lieferte. Obgleich sich MeBfehler in Absorptions- 
gebieten mit mk besonders stark in der Rechnung auswirken, fiihren 
hier kleine Korrekturen an den MeBwerten, wie sie Goos? in einem 
ahnlichen Fall vornimmt, nicht zu einem reellen Ausdruck. Die dazu 
erforderlichen Anderungen miiBten die MeBgenauigkeit erheblich iiber- 
schreiten. Méglicherweise hat man es bei derartig starker Fehlordnung 
mit inhomogenen Schichten zu tun, sodaB 2 und & nicht mehr konstant 


Phoronenenerg/e 
ib QS eV 7 OS eV 
a Pal ae i Toe all T = 
| | 
gb | x9 el Eee 
oS | 
Ss a S Bi 4 
x ; a 
8 . te 
= S ante 
S 6 Be = 
S S 
IF Ss ake 
L Abe si 
G7 7 a ¥ fe CF Ff 2 ¥ p 
Wellen/ange 


Fig. 9. Optische Konstanten von Wismut unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 12 °K (Kurven 7) und 
nach Tempern bis 90°K (Kurven 2). Berechnet nach Fig, 2 


sind und die hier benutzten Voraussetzungen ihre Giiltigkeit verlieren. 
Um auch hier wenigstens zu einer Abschatzung von m und k zu ge- 
langen, wird, wenn sich durch einen wellenlangenunabhangigen Verlauf 
von R und D??,8 dafiir eine gewisse Rechtfertigung ergibt, n yk rw |/nk 
gesetzt. In den Fig. 9 und 10 ist das durch gestrichelte Kurven kennt- 
lich gemacht. 

Die Ergebnisse (Fig. 9 bis 13) lassen entsprechend dem Verhalten 
von Reflexion und Durchlassigkeit auch einen starken EinfluB der Fehl- 
ordnung auf die Werte der optischen Konstanten erkennen. Was sich 
in friiheren Messungen"*! schon andeutete, tritt jetzt deutlich hervor: 
Im Gebiet der freien Elektronen bewirken Gitterst6rungen eine Ver- 
gréBerung von m und eine Verkleinerung von k. Die Anderungen, die 
dabei durch den hohen Stérstellengehalt erreicht werden, sind so stark, 
wie man sie bisher nur als ,,Anomalien“ der optischen Konstanten bei 


41 ScHuz, L.G., u. F.R. TANGHERLINI: J. Opt. Soc. Amer. 44, 362 (1954). 
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Fig. 10. Optische Konstanten von Gallium unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 12 °K (Kurven 7), nach 
Tempern bis 90 °K (Kurven 2) und nach Tempern bis 200 °K (Kurven 3). Berechnet nach Fig. 4 


Photonenenerg/e 
ii O5 eV 7 Oe 


Brechungsindex 
SS 
Extinktionskoelfizient k 


Gra 2 van O77 2 yan 
Wellenlange 


Fig. 11. Optische Konstanten von Zinn unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 20 °K (Kurven Z) und nach 
Tempern bis 250 °K (Kurven 2). Berechnet nach Fig. 6 


diinnsten Schichten kennt. Das abweichende Verhalten des Galliums 
zwischen 90 und 200 “K kann auBer Betracht bleiben, weil der Sprung 
von und & hier nicht durch Ausscheiden von Stérungen, sondern durch 
die Umwandlung in einen anderen Gittertyp bedingt ist. 
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Fig. 12. Optische Konstanten von Zinn mit 13 Atom-% Kupferzusatz unmittelbar nach dem Aufdampfen 
bei 20 °K (Kurven 7) und nach Tempern bis 250 °K (Kurven 2). Berechnet nach Fig. 7 
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Fig. 13. Optische Konstanten von Silber unmittelbar nach dem Aufdampfen bei 20 °K (Kurven 7) und nach 
Tempern bis 350 °K (Kurven 2). Die an einer bei Zimmertemperatur aufgedampften Schicht gewonnenen 
Werte werden durch die Kurven 3 dargestellt. Berechnet nach Fig. 8 


In den optischen Konstanten schwacher ausgepragt als in den Meb- 
groBen ist die fiir fehlgeordnetes Silber charakteristische Bande, deren 
Auftreten durch den aufgelockerten Zustand der Schicht erklart wurde. 


186 JOrG Hasse: 


Verschiedentlich ist versucht worden, durch spezielle Annahmen tber 
die Struktur in Anlehnung an die Theorie kolloidaler Metallésungen 
einen Zusammenhang zwischen den anomalen optischen Konstanten 
und dem Aufbau diinnster Schichten zu gewinnen* 43, Die Anwendung 
der einfachsten Vorstellungen auf abschreckend kondensierte Silber- 
schichten ergibt im Falle der Mieschen Theorie keine Ubereinstimmung, 
wahrend das Maxwell-Garnettsche Modell unter Benutzung eines 
relativ kleinen Fiillfaktors von 0,7 héchstens auf qualitative Uberein- 
stimmung fithrt. Bessere Ergebnisse liefert eine Deutung von HAMPE*, 
die als Modell Plasmaschwingungen freier Elektronen in Kolloidteilchen 
benutzt. Aus dem Maximum von vk erhalt man hier unter der Voraus- 
setzung eC™sebung — 4 einen wahrscheinlicheren Fiillfaktor von 0,85. Eine 
quantitative Erklarung des Verhaltens gestérter Schichten auf Grund 
der einfachen Vorstellung kolloidaler Metallschichten ist jedoch kaum 
zu erwarten, da die Strukturen der fehlgeordneten Schichten sicherlich 
komplizierter sind. 

Bisher ist durch die elektromagnetische Lichttheorie die Verbindung 
zwischen den gemessenen Intensitaten und den optischen Material- 
konstanten ”, % hergestellt worden. Im folgenden soll versucht werden, 
die optischen Konstanten zu den mikroskopischen Eigenschaften der 
Elektronen, namlich ihrer Konzentration und ihrer StoBfrequenz in 
Beziehung zu setzen, und daraus Aussagen iiber die Anderung dieser 
Eigenschaften beim Ausscheiden von Gitterstérungen zu gewinnen. Der 
dafiir bendtigte Zusammenhang wird aus dem Drude-Zener-Kronigschen 
Modell”? abgeleitet, dem die Bewegungsgleichung freier Elektronen 
zugrundehegt *: 


my +2umypy =—eEky,e™. (4) 
Man erhalt dann die folgenden Beziehungen 
Pata (5) 


am y+ y2? 


2 
Pie ag al 
2 am p+? 


Darin ist N die Zahl der freien Elektronen pro ee y die Licht- 


frequenz, e/m specie Elektronenladung, — ~ die mittlere StoB- 


zeit” und. y= a= ~ die Plasmaresonanzfrequenz ee freien Elektronen. 


Fiir den hier untersuchten Bereich sind hauptsachlich zwei Falle 
interessant, fiir die sich diese Gleichungen vereinfachen lassen: 


42 ScHoprerR, H.: Fortschr. Bhs 25275 a d954)e 

48 HEAVENS, O.S.: Optical Properties of Thin Solid Films, S. 201. London 1955. 
44 Hampe, W.: Z. Physik 152, 476 (1958). 

2°ESCHUEZ les Ge aeNdive Phys. 6, 102 (1957). 
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1. y<v<o" ist meist im kurzwelligen infraroten und im sichtbaren 
Spektralbereich erfiillt und fiihrt auf 


2. v<y ist entweder bei geniigend langen Wellen oder in besonders 
stark gestérten Schichten giiltig. Damit wird 


nara |) 


Ooi a y “am (10) 


wobel 


Man hat nun die Méglichkeit, allein aus optischen Messungen N 
und y getrennt voneinander zu bestimmen**, Da im Rahmen dieser 
Arbeit vor allem die Veranderungen der GréBen unter dem EinfluB 
starker Gitterfehlordnung interessieren, werden im folgenden aus 
Gl. (7) die Verhaltnisse der Elektronenkonzentrationen N, im fehl- 
geordneten zu N, im ausgetemperten Zustand gebildet. Eventuelle 
Anderungen der effektiven Elektronenmasse bleiben dabei unberiick- 
sichtigt. Die Ergebnisse sind in der vierten Spalte der Tabelle fiir die 
verschiedenen Metalle zusammengestellt. 

Die entsprechenden relativen Anderungen von y lassen sich aus 
Gl. (8) unter Benutzung der oben erwahnten Werte fiir N,/N, berechnen 
und sind in Spalte 5 aufgefiihrt. 


Tabelle. Vergleich von Konzentrationen und StoBfrequenzen freiey Elektronen aus 
gestérten (1) und ungestorten (2) Metallschichten 


Leitté — 


Metall kondensiert getempert Konzentration | StoBfrequenz 
peta bei °K bis °K N,/N, aus (7) | 7/72 aus (8) ele. opt eae 
ee o (0,/2)e1 
0,085 Ones 
Su ged O2 0,14 
Sn + Cu 0,15 Vetonaise 


Mit Hilfe dieser beiden optisch gemessenen Gr6Ben erhalt man aus 
Gl. (10) das Leitfahigkeitsverhaltnis (Spalte 6). Dieses kann man nun 
mit Ergebnissen vergleichen, die von anderen Autoren aus Messungen 
der Gleichstromleitfahigkeit gewonnen wurden. Spalte 7 enthalt solche 
rein elektrischen Werte mit dem zugehérigen Literaturhinweis. 


46 GinsBuRG, W.L., u. G.P. MotuLewitscH: Fortschr. Phys. 3, 309 (1955). 
Z. Physik. Bd. 157 13 
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Auffallend ist die groBe Erhéhung der StoBfrequenz im gestorten 
Silber, die man nach den vorliegenden Elektronenbeugungsaufnahmen *# 
nicht erwarten wiirde. Eine mégliche Erklarung ware die, daB die Fehl- 
ordnung dort vorwiegend aus einzelatomaren Stérzentren besteht, die 
sich in der Elektronenbeugung weniger bemerkbar machen. 

Fiir die amorphen Ga- und Bi-Schichten sind die Voraussetzungen 
der Gl. (7) und (8) nicht mehr erfiillt, es gilt hier schon annahernd 
Gl. (9). Ein Vergleich der bei 2p. gemessenen m-Werte mit den aus der 
Gleichstromleitfahigkeit berechneten ergibt fiir Gallium 2°! = 12,2; 
n= 11,529, und fiir Wismut 1°?t=5,5; n'?=6,92. 

Die Ubereinstimmung der unabhangig voneinander gefundenen Er- 
gebnisse ist zufriedenstellend, wenn man beriicksichtigt, daB das zu- 
grundegelegte einfache Modell freier Elektronen das Verhalten der 
stark gest6rten und auch der mehrwertigen Metalle sicherlich nur 
naherungsweise beschreibt. 
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A method of generating, simultaneously, two sound waves of frequencies in the 
ratio 1:”, whose phase difference can be continuously varied, is described. The 
diffraction of light by such waves is studied, using frequencies in the ratio 1:2 and 
1:3. Quantitative measurement of the intensities of the various orders is carried 
out, at phase angles of 0, 7/2 and z in case of 1:2 waves and at phase angles of 
O and z in case of 1:3 waves. The measured intensities compared very well with 


values calculated on the basis of the simple theory worked out by Murty. Photo- 
graphs, showing the general features of diffraction by superposed waves, have also 
been reproduced. 


Introduction 


The nature of diffraction of light when two sound waves are simul- 
taneously present in the medium was first experimentally investigated 
by BERGMANN], exciting a quartz crystal simultaneously at two harmon- 
ics. Four years later, BERGMANN and FuEs? have taken up the investiga- 
tion again and obtained more number of combination lines than before. 
FueEs has given a theoretical interpretation of the experimental results 
obtained, proceeding from RAMAN and Natu’s® simplified theory for 
normal incidence. Subsequently, many workers have studied this 
phenomenon extensively. But, all these investigations were carried 
out with a view to understand the nature of the combination lines 
rather than to study the intensity distribution among the various orders. 
The nature of intensity distribution in the case of diffraction by two 
sound waves of frequencies in the ratio 1:2, superposed with a definite 
phase difference A, was investigated by B. R. Rao’, proceeding from 
RAMAN and Natu’s simplified theory. An unusual and interesting result 
of this investigation is the asymmetry in diffraction. A qualitative ex- 
perimental confirmation of the theoretical results was also given. 


The case of diffraction by two superposed sound waves of frequencies 
in the ratio 1:2 and having a phase difference A was theoretically 


1 BERGMANN, L.: Z. Hochfrequenztechn. 43, 83 (1935). 

2 BERGMANN, L., and E, Furs: Z. Physik 104, 1 (1938). 

3 RaMAN, C. V., and N. S. N. Natu: Proc. Ind. Acad. Sci. A 2, 406 (1935). 
4 Rao, B. R.: Proc. Ind. Acad. Sci. A 29, 16 (1948). 
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investigated by Murty®. Expressions for calculating the intensities of 
the various diffraction orders were obtained. The main results, as 
extended to the more general case of diffraction by two sound waves 
of frequencies in the ratio m:n and having a phase difference A, can be 
summarised as follows: 

Case I. When m is odd and n is even, the intensities of the (+M)™ 
and (— M)" orders are respectively given by 


2 


a 


ee Ve > Jum—sn (Un) Is (U,) ef 4 ») = 1)° Jutsn (Um) Js (v,) ay) , 


2 


[o,e) 


I_y= > =A ifresn Ona ye er > Iu+sn (Um) Is (On) itd . 
0 m 0 m 

As can be seen from expressions (1) and (2) the intensities of the (+) 

and (—M)* orders are not equal, showing asymmetry in diffraction 

for any arbitrary value of 4. However, when A =z/2, the expressions 

for J, and J_,, are identical, thus establishing symmetry in diffraction. 


Case II. When both m and n are odd, the intensities of (+ M)™ 
and (— M)™ orders are given by the same expression 


2 


Iau — yi JIm-—s n (Un) Js (v,,) e844 > (SS ip IMisn (Un) Is (v,,) bates 


m m 


Expression (3) shows that symmetry in diffraction is not disturbed 
whatever be the value of the phase angle 4. 


Recently there appeared a theoretical paper on the subject by 
MERTENS®. By that time our experimental investigations were already 
completed. His results in the general case — where RAMAN and NATH’S 
simplified therory fails to hold good — differ from our results, even in 
certain qualitative features. For example, in case of diffraction by two 
sound waves of frequencies in the ratio 1:(2N+1), MERTENS’ theory 
predicts asymmetry in diffraction at all phase angles, except 0 and z, 
whereas, our theoretical results show symmetry at all phase angles. 
However, in the special case of diffraction — where RAMAN and NaTH’s 
simplified theory is valid — MERTENS’ results are identical with our 
results. 

A quantitative experimental confirmation of our theoretical results 
has been obtained in some special cases and the results of this investiga- 
tion are presented here. In view of the limitations of the validity of 
RAMAN and NATH’s simplified theory at high frequencies, the measure- 
ments are confined only to the frequency range below 5 Mc. 


» Murty, J. S.: J. Acoust. Soc. Amer. 26, 970 (1954). 
6 MERTENS, R.: Proc. Ind. Acad. Sci. A 48, 288 (1958). 
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Experimental Details 

With a view to verify and confirm the theoretical results, an exact 
measurement of the intensities of the various diffraction orders is made, 
for two special cases of frequencies in the artio 1:2 and 1:3. The usual 
Debye-Sears arrangement is used for observing and recording the 
diffraction spectra. Measurement of the inten- 
sities is effected using a higly sensitive photovolt 
photometer which employes IP 214 photo- 
multiplier tube. The instrument can measure 
intensities upto 0.0001 microlumen. A 60-watt 
sodium vapour lamp operated on a constant 
voltage transformer, serves as a stable source of 
light radiation. Progressive ultrasonic waves were 
set up in water contained ina 12” long vertical 
metal tank provided with 2” « 2’ glass windows, 
on two opposite faces, for hght transmission. 
Two X-cut quartz crystal plates mounted on 
separate crystal holders, placed side by side 
approximately in the same horizontal plane, 
are employed to generate simultaneously two 
ultrasonic waves whose frequencies are in har- 
monic relation. The phase difference between 
them can be varied continuously by moving one of 
the crystals in the direction of sound propagation. 
Two 1” diameter X-cut circular quartz plates, 
each of 1.5 Mc fundamental frequency, are 
used to generate sound waves of frequencies 
in the ratio 1:3 — one of the crystals being 
excited at the third harmonic. To generate 
sound waves of frequencies ingethe tatiors=2; Sin Ledeen cree Moet 
a similar quartz plate with a fundamental crystal holder used for changing 
mequency of 3) Mo is ‘used ) along) with: the: (05) Soehss Piss eee 
1.5 Mc crystal. A Hartley oscillator in con- 
junction with a harmonic generator is used to excite the two crystals 
simultaneously at the two appropriate frequencies in the ratio 1:2 or 4:3. 
A conventional Hartley shunt-fed oscillator employing 807 valve serves 
as the R. F. Source to excite the 1.5 Mc crystal. Part of the R. F. Voltage 
from this oscillator is fed to the grid of the harmonic generator employing 
6V6 valve, the plate circuit of which is tuned to the required harmonic. 
The output from this stage is fed to the power amplifier employing another 
807 valve, which drives the crystal at the second or the third harmonic. 

The two crystal holders are vertically mounted on a sturdy metal 
frame fixed rigidly on the work table. By means of levelling screws 
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provided for the two crystal holders, the direction of propagation of the 
sound beam can be adjusted to be exactly normal to the direction of 
light incidence. A sketch of the movable crystal holder is shown in 
Fig. 1. The crystal holder and the movable mechanism consist of two 
telescoping tubes of which the outer one A is a steel tube of 9” length. 
The inner brass tube B will slide freely inside this tube. B can be clamped 
in any desired position by the side screw M. A hollow brass cylinder C 
slides inside the brass tube B. To ensure smooth motion, without lateral 
play, all the surfaces are ground perfectly. The cylinder C can be moved 
up and down freely by means of a spherometer H which is rigidly fixed 
on a stepped circular metal plate clamped at the top of the cylinder A 
by side screws O. The central leg of the spherometer which has a slot 
around, engages in the top plate of the cylinder C by a split plate ar- 
rangement. A lengthwise slit in cylinders B and C and a pin fixed on 
A prevents rotation of the inner cylinder about its own axis when moved 
up and down. The crystal holder arrangement is at the bottom of the 
cylinder C. A tufnol ring clamped to the cylinder C by screws S has a 
step at the bottom providing a cylindrical receptacle for the crystal in 
the form of a circular disc. The crystal fits snugly in the ring and is 
clamped by a metal ring F fixed to the tufnol ring by three screws PF. 
This ring serves as the bottom electrode for the crystal and also enables 
the crystal to be kept in position. A brass cylindrical disc 7 pressing 
on the top surface of the crystal serves as the other electrode and an 
insulated lead D soldered to it is brought out trough the cylinder C and 
a side hole in the outer cylinder A. The brass disc T is insulated from 
the rest of the body of the crystal holder, by means of an insulating 
disc G. The crystal can be moved through a vertical distance of 10 mm, 
the accuracy of movement being 0.005 mm. 

Since any frequency drift is associated with a corresponding shift in 
the relative phase, care is taken to avoid this. The operating plate 
voltages of the valves are kept well below the maximum ratings and 
very loose mutual inductive couplings are used to feed R. F. Power to 
the crystals. The faces of the crystals in contact with the water surface 
are kept at ground potential to avoid any instability due to stray 
electrical pick-ups. Exact tuning can be tested by continuously chang- 
ing the vertical position of the movable crystal and observing the changes 
in the intensity distribution, which occur only when the two frequencies 
are in exact harmonic relation. A further test of perfect tuning is 
provided by the 807 valve in the final stage of the harmonic generator, 
which shows colour on slight detuning. 

In the first instance, the intensities of the diffraction orders due to 
the individual sound waves are measured. From the values of the 
measured intensities, assuming the validity of RAMAN and NATH’s 
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simplified theory, the value of the parameter v(= a - ze is estimated 
in each case. These values of V are used to calculate the intensities of 
the diffraction orders when the two sound waves are superposed in a 
definite phase. Having measured the intensities of the diffraction orders 
due to the individual sound waves, the diffraction spectra due to the 
superposed waves is obtained. But, the relative phase between the two 
sound waves is arbitrary and can not be assessed easily. As such, the 
following method has been adopted for introducing a known phase 
difference between the two sound waves. 

In case of superposed waves of frequencies in the ratio 1:2 the 
problem of adjusting the two sound waves to be in phase is simplified 
because of the symmetry of the pattern about the central order, theore- 
tically expected for a phase difference of 2/2. By changing the vertical 
position of the movable crystal the relative phase between the two 
sound waves is altered till a perfectly symmetric pattern is obtained. 
This position corresponds, theoretically, to a phase difference of 2/2. 
Once this position is adjusted the crystal can be set for any desired 
phase difference, by moving it through the appropriate distance. In 
case of frequencies in the ratio 1:3 it has not been possible to find such 
a simple procedure, since the diffraction pattern is symmetric at all 
phases. In this case, the intensity of the first order at zero phase is 
computed from the known values of 4, and 3 making use of the theoreti- 
cal formula (3). The position of the movable crystal is adjusted until 
the photometer reading shows that intensity for the first order. This 
position is taken to correspond to zero phase and the intensities of the 
various orders are measured. By moving the crystal through known 
distances the intensities at various known phases are measured. 


Results and Discussion 

In case of frequencies in the ratio 1:2 intensity measurements are 
carried out for two sets of different values of (; and V, for three phase 
angles 0, 2/2 and z. In case of frequencies in the ratio 1:3 the measure- 
ments were made for two different sets of values of VY, and V3 for two 
phase angles 0 and a. Using the formulae (1) to (3) theoretical values 
of the intensities are computed in the two cases. The results of the meas- 
urements along with the theoretical values are presented in Figs. 2 
and 3. The intensities are expressed as fractions of the incident light 
intensity. The thick lines represent the theoretical values whereas the 
experimental values are denoted by crosses. Photographs of the diffrac- 
tion patterns obtained in the two cases are reproduced in Figs. 4 and 5. 
A comparision of the experimental and the theoretical values in all the 
cases shows a striking agreement between the calculated and measured 


intensities. 
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In case of frequencies in the ratio 1:2 the most important feature 
predicted theoretically, namely, the asymmetry in diffraction 1s well 
demonstrated for the two phase angles 0 and x. The theoretical predic- 
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Fig.2aand b, Graphical representation of the calculated and measured intensities of the various diffraction 
orders expressed as a fraction of the incident light intensity, in case of diffraction by two sound waves of 
frequencies in the ratio 1:2. f,= 1.5 Mc, f; =3.0 Mc. The vertical lines represent the calculated intensities 
and the crosses represent the measured intensities. The intensities of the diffraction orders due to the 
individual sound waves are also represented for comparision. V = (2 wL) Aa) Va 4.225 Ve — Ano 
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tion that the pattern will be symmetric when 4 =2/2 is also experi- 
mentally confirmed. The identity of the intensities of the diffraction 
orders on one side for the case A =0 with the corresponding diffraction 
orders on the other side for the case A =z, which can be easily seen 
from Figs. 2 and 4, is an excellent confirmation of the theoretical results. 
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An interesting feature that comes out from the measurements, for the 
case Yj = 1.22 and V,= 1.72 and A =0 or z (Figs.2a and 4a), is the 
fact that while the odd orders on one side are more intense, the even 
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Fig.3a and b. Graphical representation of the calculated and measured intensities of the various diffraction orders 

expressed as a fraction of the incident light intensity, in case of diffraction by two sound waves of frequencies 

in the ratio 1:3, f,; = 1.5 Mc, f, =4.5 Mc. The vertical lines represent the calculated intensities and the corsses 

represent the measured intensities. The intensities of the diffraction orders due to the individual sound waves 
are also represented for comparision. V= (22 yL)/A. a) V, = 0.86, Vz = 1.66; b) V, = 2.28, V; = 1.68 


orders are more intense on the other side. For the values of Vi, =1.9 
and V,=1.64 (Figs.2b and 4b) the first and the third orders are more 
intense on one side while the second and fourth orders are more intense 
on the other side. However, in this case it cannot be said that the odd 
orders on one side are more intense while the even orders are more 
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intense on the other side. As can be seen from Fig. 2b, the fifth order 
is more intense in this case on the same side as the even orders. Hence 
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Vj=122, Vo=1.7. V,=71.9, V2 =1.64 
a b 
Fig. 4a and b. Photographs of the diffraction spectra obtained with superposed sound waves of frequencies in the 
ratio 1:2 at three phase angles of 0, 2/2 and a, for two stes of values of V, and V,_f;=1.5 Mc, f.= 3.0 Me. 


V=(22muL)/A. a) Vj =1.22, Vo=1.72; b) Vi =1.90, Vo =1.64 


it may be said that with increasing sound intensities no systematic 
distribution, especially in higher orders, can be expected. However, 
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Fig. 5aand b. Photographs of the diffraction spectra obtained with superposed sound waves of frequencies in the 

ratio 1:3 at two phase angles of 0 and a, for two sets of values of V, and V3. fy = 1.5 Mc, f5=4.5 Me. 
V=(2 muL)/a. a) V, = 0.86, Va = 1.66; b) Va 2235 V3 = 1.68 


when A=2/2, the pattern shows not only symmetry but there is a 
systematic variation in intensity. The odd orders in general are more 
intense than the even orders (Figs. 2b and 4b). 
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In case of waves in 1:3 frequency ratio the important theoretical 
result that the pattern would be symmetric for all the phase angles has 
been experimentally observed and the results at the two phase angles 
of 0 and a, are shown in Figs. 3 and 5. For values of V, = 0.86 and 
V3= 1.06 (Figs.3a and 5a) the variation in intensity with phase is 
not conspicuous. The orders corresponding to the third harmonic 
frequency are more intense than the others. Certain higher orders which 
are not present when 4 =0 (the 8™ order in this case) make their appear- 
ence when 4 =z. The intensities of the various orders undergo small 
variations as A changes from 0 to z. However, in the second case when 
VY, =2.28 and V;=1.68 (Figs. 3b and 5b) the one feature that is very 
striking is the nature of variation of the intensity with phase. When 
A =0, the first and fourth orders are very intense while the seventh 
order is more intense than the sixth. The third order in this case is 
weak and the second and the fifth orders are moderately intense. When 
A=a the first and the fourth orders, which are very intense when 
A=0, become very weak while the second and the fifth orders have 
become very intense. It is very interesting to note that in both these 
cases (A =0 and z) the interval between the very intense orders corre- 
sponds to the separation of the diffraction orders due to the third har- 
monic frequency of 4.5 Mc. Another interesting feature is that the orders 
corresponding to the third harmonic frequency are very weak for both 
the phase angles, unlike in the previous case. The variation in intensity 
when A changes from 0 to z is well demonstrated in Fig.5b. In view 
of the laborious calculation involved, especially at phase angles other 
than 0 and az, our measurements have been confined to these two phase 
angles only. 

Since, in our experiments, @ & a 

Hy fe 2? 
only of the order of 0.06, the magnitude of the asymmetry predicted 


by MERTENS’ theory would be too small to be detectable either visually 
or photometrically. Probably, at higher values of @ the pattern may 
show asymmetry. However, our experimental results show that as long 
as the diffraction by the individual sound waves is governed by RAMAN 
and NATH’s simplified theory, the diffraction by the superposed waves 
is fairly accurately described by the theory worked out by Murty. 
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Die Temperaturabhangigkeit der Struktur 
punktfo6rmiger Fehlstellen in kubischen 
Kristallgittern 
Von 
K. FISCHER” 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Juli 1959) 


Die Struktur einer Gitterfehlstelle ist bei gegebener Temperatur und verschwin- 
denden auBeren Kraften durch die Forderung bestimmt, dafB die freie Energie des 
gestérten Kristalls in Abhangigkeit von den mittleren Atomlagen minimal ist. 
Sie l4Bt sich daher durch ein Variationsverfahren ermitteln. Die freie Energie 
kann man hierbei nach einem Naherungsverfahren berechnen, das schon zur 
Ermittlung der thermischen Eigenschaften von idealen Kristallen mit Erfolg 
verwendet wurde. Als Beispiel wird die Temperaturabhangigkeit der Struktur 
einer Leerstelle im Edelgasgitter unter Beschrankung auf Wechselwirkungen 
zwischen ersten und zweiten Nachbarn behandelt. 


1. Einleitung 

Die potentielle Energie ®(...%,...), w=4...3.N eines) Kustalls 
mit N Atomen ist im Rahmen der adiabatischen Naherung durch die 
Lagen x, der Atomkerne im Gitter bestimmt. Hierbei ist es gleich- 
giiltig, ob es sich um einen idealen oder einen fehlerbehafteten Kristall 
handelt. Aus der potentiellen Energie ]aBt sich mit Hilfe der statistischen 
Mechanik die ireie Energie F(...%,,...,.2) berechnen.. Diese ists er 
gegebener Temperatur 7 die fiir alle mechanischen und thermischen 
Eigenschaften des Kristalls entscheidende GréBe. Hierbei bedeuten die 
x, mittlere Lagen, um die die Atome thermische Schwingungen aus- 
fiihren. Betrachtet man die x, als Variable **, so sind die Gleichgewichts- 
lagen x,, im krajftefrecen Kristall durch die Forderung bestimmt, daB die 

freie Energie minimal ist, d.h., daB fiir alle Atomlagen x,, 
SCE F ese EI 0 (1) 


Ox, 


gilt. Dies liefert fiir den Kristall 3 N Bestimmungsgleichungen fiir die 
Gleichgewichtslagen %,,, . 


* D 82 (Auszug aus Diss. T. H. Aachen, 2. Teil). 


** Man kann sie sich etwa durch an den Atomen angreifende duBere Krafte 
veranderlich denken. 
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Naherungsweise lat sich die Struktur x,,(1) einer Fehlstelle ein- 
facher ermitteln, indem man fiir die x, einen plausiblen Ansatz mit 
freien Parametern #, macht und diese dann durch die Minimalforderung 
fiir die freie Energie 

OF... %y(Py) »--» T) 
= = ee =) 1a 
be (1a) 
festlegt. Man erhalt so durch Variation die im Rahmen der verfiigbaren 
Parameter optimale Annaherung an die wirkliche Struktur. 


Bisher wurde, soweit uns bekannt ist, die Struktur einer Fehlstelle 
nur aus der Minimalforderung fiir die potentielle Energie @(...%, ...) 
allein bestimmt! d.h. aus den Gleichungen 


=) (2) 


OO oe) 

OX 
Diese ,,statische“‘ Struktur entspricht der einer Fehlstelle bei klassischer 
Rechnung und der Temperatur 7 =0. Fiir Leerstellen und Zwischen- 
gitteratome wurden hierzu in der letzten Zeit mehrere Modelle vorge- 
schlagen, die eine genauere Berechnung erméglichen!}, 


KANZAKI!° behandelt das Problem rein gittertheoretisch. Er 
ersetzt das Gitter mit Fehlstellen durch ein ideales Gitter mit auBeren 
Kraften, entwickelt die potentielle Energie nach den Verschiebungen der 
Atome aus den Lagen im idealen Gitter und transformiert diese Ver- 
schiebungen entsprechend der dynamischen Gittertheorie auf Normal- 
koordinaten. Das Verfahren liefert fiir eine Leerstelle im Prinzip recht 
genaue Ergebnisse, ist aber mit erheblichem Rechenaufwand verbunden. 
Fir Zwischengitteratome ist es ungiinstig, da hier die Verschiebungen 
der ersten Nachbarn grof sind und daher in der Entwicklung hoéhere 
Glieder beriicksichtigt werden miiBten. 

Der Kristall soll hier ahnlich wie bei TEworpT?!” in einen gitter- 
theoretisch (Umgebung der Fehlstelle) und einen kontinuumstheoretisch 
behandelten Teil (restlicher Kristall) zerlegt werden. Diese Einteilung 
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ist sinnvoll, da in hinreichender Entfernung von der Fehlstelle die Ver- 
schiebungen sicher klein geworden sind und sich itber mehrere Gitter- 
konstanten hinweg wenig andern. Unter diesen beiden Voraussetzungen 
ist die Theorie des elastischen Kontinuums anwendbar. Die potentielle 
Energie setzt sich dann aus einem Anteil des gittertheoretisch behandel- 
ten Kristallteils, der Wechselwirkungsenergie zwischen Gitter und 
Kontinuum und der Energie des Kontinuumteiles zusammen. Im konti- 
nuumstheoretisch behandelten Teil werden die Verschiebungen der Atome 
durch ein Verschiebungsfeld mit ein oder zwei variierbaren Parametern 
ersetzt, das naherungsweise die Gleichgewichtsbedingungen fiir das ela- 
stische Kontinuum erfiillt. Die Verschiebungen der Atome im Gitter- 
teil werden als voneinander unabhangige Parameter betrachtet. Die 
Wechselwirkung zwischen Gitter und Kontinuum wird gittertheoretisch 
behandelt, die Energie des verzerrten Kontinuums nach den tblichen 
Methoden der linearen Kontinuumstheorie berechnet. Das Modell laBt 
sich dann im Rahmen der unten besprochenen Naherungen fiir die freie 
Energie auf die Temperaturabhangigkeit der Struktur einer Fehlstelle 
iibertragen. 

Die thermischen Verschiebungen der Atome aus den Lagen im idealen 
Gitter sollen in der Weise ermittelt werden, in der man die thermische 
Ausdehnung idealer Kristalle berechnet!47% Bei nicht zu hohen Tem- 
peraturen und zu kleinen Atommassen fiihren die Atome nur kleine 
Schwingungen um ihre thermischen Mittellagen ¥,,(7) aus. Daher ist 
es sinnvoll, die potentielle Energie nach den Auslenkungen aus diesen 
Lagen zu entwickeln. 


Bricht man die Entwicklung nach den quadratischen Gliedern in den 
Auslenkungen ab, so erhalt man die ,,harmonische‘‘ Naherung. Der 
Kristall 1aBt sich in dieser durch ein System von linearen, entkoppelten 
Oszillatoren mit den Eigenfrequenzen w, beschreiben, wobei die Oy 
unabhangig von den mittleren Lagen x,, sind. Wie in einer friiheren Ar- 
beit gezeigt wurde!’, erhalt man fiir die freie Energie eines Kristalls mit 
beliebigen Fehlstellen und beliebigen auBeren Kraften 


Fs Kept PL DI Ste aie er TA texted) heed) (3) 


mit dem Schwingungsanteil 


3 
R=4 by j2sin(Ehe,)], p=, (4) 


14 LEIBFRIED, G.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1, S. 104—324. Berlin- 
Géttingen-Heidelberg: Springer 1955. 

15 Lupwie, W.: J. Phys. Chem. Solids 4, 283 (1958). 

16 LEIBFRIED, G., u. H. HAHN: Z. Physik 150, 497 (1958). 

1” BISCHER, K.: Z, Physik 155, 59 (1959). 
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wobei & die Boltzmann- und hk die Plancksche Konstante bedeuten. Da 
F, von den mittleren Lagen x,, nicht abhangt, ist (1) in der harmonischen 
Naherung mit (2) identisch. Dies bedeutet, daB die thermischen Mittel- 
lagen mit den statischen Lagen zusammenfallen. Der Kristall zeigt in 
dieser Naherung keine thermische Ausdehnung; die Struktur seiner Fehl- 
stellen ist unabhangig von der Temperatur. 


Eine Entwicklung der potentiellen Energie bis zu Gliedern 4. Ordnung in den 
thermischen Auslenkungen fiihrt zu zusatzlichen Anharmonizitatsgliedern in der 
freien Energie. In den theymischen Eigenschaften des Kristalls, wie dies die ther- 
mische Ausdehnung und die thermische Struktur von Fehlstellen sind, treten 
diese Glieder jedoch nur in Kombinationen von der Gré®Renordnung der Glieder 
5. und 6. Ordnung auf und kénnen daher vernachlassigt werden, 17. Der einzige 
Unterschied zwischen dieser ,,quasiharmonischen‘‘ Naherung und der harmoni- 
schen Naherung (3) besteht darin, daB die Eigenfrequenzen m;= w7(...%,---) 
und damit auch der Schwingungsanteil F, Gl. (4) jetzt von den mittleren Lagen 7, 
abhangen. Damit unterscheiden sich aber auch die durch (1) definierten mittleren 
Lagen von den statischen Ruhelagen nach (2) und hangen von der Temperatur ab. 


Im folgenden wollen wir uns bei den zu untersuchenden Fehlstellen 
auf Leerstellen und Zwischengitteratome beschranken. Wir berechnen 
ihre Struktur, d.h. die durch die Existenz einer Fehlstelle hervorgeru- 
fenen Verschiebungen der Atome aus den thermischen Mittellagen im 
idealen Gitter in quasiharmonischer Naherung. Hieraus lassen sich dann 
die Volumanderung und der von den Verschiebungen abhangige Teil der 
Bildungsenergie (freien Energie) der Fehlstelle in Abhangigkeit von der 
Temperatur ermitteln. Diese beiden GréBen spielen bei vielen Problemen 
der Festkérperphysik, insbesondere im Zusammenhang mit Strahlungs- 
schaden und Diffusionseigenschaften, eine Rolle. In den Abschnitten 2 
bis 4 werden hierzu allgemeine Beziehungen abgeleitet; im Abschnitt 5 
werden diese an einem speziellen Beispiel (eine Leerstelle im Edelgas- 
gitter unter Beschrankung auf die Wechselwirkung nachster und tiber- 
nachster Nachbarn) erlautert. 


2. Variationsgleichungen 
a) Gittertheoretischer Tetl 


Die thermischen Mittellagen x, der Atome in einem kraftefreien 
Kristall mit beliebigen Fehlstellen bestimmen sich aus den Gleichge- 
wichtsbedingungen (1). Diese stellen fiir einen Kristall mit NV Atomen 
3 N gekoppelte Gleichungen dar. Um die Zahl der Variablen x, zu redu- 
zieren, wollen wir diese durch m Variationsparameter ~,, y=1...™, 
ersetzen. An die Stelle der Gl. (1) treten dann die m Variationsgleichun- 
gen (1a), aus denen sich die Parameter #, optimal bestimmen lassen. 
Die Wahl der #, soll hierbei vorlaufig offen gelassen und erst nachtraglich 
den speziellen Problemen angepaBt werder. Wahlt man speziell alle 
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p,, =%,, so sind die Gleichungssysteme (1) und (1a) miteinander iden- 
tisch und man erhalt die exakte Lésung fiir die Struktur x, (7) des 
Kristalls. 

Setzt man x, =%,(f,), so lautet die freie Energie des gestdrten 
Kristalls in quasiharmonischer Naherung nach (3) 


Bt, (Py) et) = Ol ey on) EE cs Oy (ieee AP) = saya ea 
mit dem Schwingungsanteil J, nach Gl. (4) und den Eigenfrequenzen 
Oy; =O] (roapainy: 

Da nach (1a) zur Bestimmung der Struktur des Kristalls nur die 
Ableitungen der freien Energie nach den Parametern /, bendtigt werden, 


laBt sich FE wesentlich vereinfachen. Zundachst gilt nach (4) 


Ss 


2085, 7 = Cotg e hos) ihe 05 = s as Dees . (5) 
Obyre (ee 2 2 OPy: eRe Ody 
wobei u,; durch 
3N Le B 
U, = 9) 4.) = >) “2 Cotg (5 hw,) (6) 
j=t Jat 


definiert sei. U, ist der Schwingungsanteil der inneren Energie, d.h. die 
innere Energie ohne den elastischen Anteil. Weiterhin machen wir 
folgende N&aherung, die in etwas anderer Fassung schon von BoRN 
u. Mitarb.?8. 19 fiir den idealen Kristall bei hohen Temperaturen (T2@O, 
QO Debye-Temperatur) verwendet und von Lupwic" auf beliebige 
Temperaturen iibertragen wurde: Die Gln. (5) und (6) werden fiir die 
Temperaturen 


T=0:U,= 5 "2 OF Ue BNE ee) 
T=0:U= >) wee eee ho 
i 2 ie Se op, a 
J oer Py 4 : Py (7a, b) 
T>0:U.=3NRkT, OF, _ 3N p 7 élna* 
— s 2 Opy 5 ap, 


Die Mittelung erfolgt hierbei tiber die spektrale Verteilung des gestérten 
Kristalls. Ersetzt man in (5) 


urc = 
Opy Py ? (8) 


so unterscheidet sich fir T=0O und T=]O von den Ausdriicken 
y 


(7a, b) dadurch, da an der Stelle von In (@)? bzw. In w? in beiden Fallen 
In w* steht. Da die Glieder u,; in (5) exakt behandelt werden, die loga- 
rithmische Mittelwertbildung ziemlich unempfindlich gegen Schwankun- 
gen ist und auBerdem durch die Ableitung konstante Glieder wegfallen, 


18 Born, M., u. M. BRaDBURN: Proc. Cambridge Phil. Soc. 39, 104 (1943). 
19 Gow, M.M.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 40, 151 (1944) 
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diirfte die Naherung (8) im ganzen Temperaturbereich einigermaBen gut 
sein. Mit ihr erhalt man aus (5) 


oF, _ U, @lnw? 


Ob, 2, (9) 


Der wesentliche Vorteil der Naherung (9) ist, daB man den Mittel- 
wert des Frequenzquadrates w? ohne spezielle Kenntnisse tiber das 


Spektrum durch die Spur der Kopplungsparameter ausdriicken kann. 
Es gilt * 


-: 1 @@(... x,...) 1 
Oy ee u Sah Sas a a 
@ 3M N Ox? [z= 3M N P55, (10) 
wobei M die Masse der Atome bedeutet. 

Setzt man die freie Energie in der quasiharmonischen Naherung (3a) 
in die Variationsgleichungen (1a) ein und beriicksichtigt die Naherung 
(9), so erhalt man 


a® Ugaeic ib 

dp, | 2D55 ap, P55=0, a 

wobei sich alle GréBen auf die thermischen Mittellagen x, im gestérten 
Kristall beziehen. 

Da diese Lagen unbekannt sind, wird man @, U, und @,, nach den 


Verschiebungen s, aus bekannten Ausgangslagen xe entwickeln. Bei 
einer Leerstelle wird man vermuten, daB8 die Verschiebungen samtlicher 
Nachbaratome aus den thermischen Mittellagen im izdealen Gitter klein 
sind. Als Ausgangslagen sollen daher diese gewahlt werden. Dagegen 
sind die Verschiebungen der ersten Nachbarn eines Zwischengitteratoms 
sicher groB. Man geht daher bei diesen zweckmaBig von anderen, durch 
Versuch ermittelten Lagen aus. Bei den restlichen Atomen wird man 
dann wieder die Lagen im idealen Gitter als Ausgangslagen verwenden. 
Uber die Lagen x, hangen ®, U, und ®,; von den Parametern #, ab. 
Statt nach den Verschiebungen s, aus den Lagen X,, wird man daher 
nach Abweichungen 6, der Parameter #, von den Ausgangswerten FP, 
entwickeln. Es gilt 
Ky = Xy + Sy; pp EP 0. (12a, b) 
Statt ®, U, und ®,, entwickeln wir ® und & nach den 6, bis zu quadra- 
tischen Gliedern. Die Entwicklungskoeffizienten sind im Gegensatz zu 
(10) Ableitungen nach den Parametern p,, genommen an den Ausgangs- 
lagen P,, und sollen daher mit einer Tilde ~ versehen werden. Ebenso 


seien @(...X,(B)...) und E(...@7(... X,(B)...).--, T) mit @ und F 


HONEY. 


* Uber doppelt auftretende Indizes wird summiert; 6=1...3N. 


Z, Physik. Bd. 157 14 
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abgekiirzt. Die Entwicklung liefert dann unter Beachtung der Summen- 
konvention 


OAH) JaB4Betet Pgh to gay 
He cop ly (once Waal Py emohicr als) =F+4+fk vee 


mito, p= 1m: 
Nach Gl. (11) ist, bezogen auf p, = P, 


a 


ee 
F,=—-- © 14 
SO 2055 60,% ( ) 


aU. @, 
Dep eee See = 
oe ees 2 Oa a (D5 5)” 2D55 


Die he (15) 


Uw und die Summen beziehen sich auf das Gitter mit Fehlstelle, aber 
unverschobenen Lagen der Nachbaratome*. Bei makroskopischen 
Kristallen (NV groB) ist die Wechselwirkung eines einzelnen Atoms mit 
anderen Atomen gegeniiber allen titbrigen Wechselwirkungen vernach- 
lassigbar. Man kann daher U, w U!4 Nu, setzen, wobei U'4 den Schwin- 
gungsanteil der inneren Energie im idealen Kristall bedeutet. a, ist der 
mittlere Schwingungsanteil der inneren Energie pro Atom. Analog 
wird Ds, ~ 4, — N @.4 wobei sich  =1, 2, 3 auf die Koordinaten eines 
einzelnen Atoms im idealen Gitter bezieht. Im Gegensatz hierzu hangen 
aU lop, und cae nur von den Koordinaten einzelner Atome ab und 
sind bei der Vernachlassigung von Oberflacheneffekten unabhangig von 
N**. Fir Zentralkrafte beschreibt, wie spater gezeigt wird, D,, gidie 
Wechselwirkung der Fehlstelle mit dem Atom der Koordinate a. Die 
beiden ersten Ausdriicke in (15) nehmen daher mit wachsendem N pro- 
portional N+ ab, wahrend der dritte Ausdruck konstant bleibt. Im 
folgenden soll daher nur dieser beriicksichtigt werden. Fiir U. und Ds, 
werden die Werte des idealen Gitters eingesetzt. 


Differenziert man (13a, b) nach 6, und beriicksichtigt (14) und das 
letzte Glied von (15), so erhalt man aus (11) mit der Abkiirzung 


— Us 
ox ae a D4 (16) 


* Die Wahl anderer Ausgangslagen bei den ersten Nachbarn eines Zwischen- 
gitteratoms andert die folgende Uberlegung nicht. 


xx Fir 


Che Obs 
abhangig ist. 


gilt dies in der Naherung (8); fir T=0 ist ou, OF, 


[vgl. (7)], wahrend U, fir hohe Temperaturen von pg tiberhaupt un 
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als Variationsgleichung beziiglich des Parameters p, in linearer Naherung 
a AD ~ A» 

B, + > Byy+ (Byy + + Beo,a5) On =0- (17) 


Bei der Differentiation wurde von den aus der Definition folgenden 
Beziehungen ®, ,=@®,;,, und O55 3 = 55g Gebrauch gemacht. 

Im Hinblick auf die Anwendung in Abschnitt 5 seien die Gln. (17) 
noch fiir Zentralkrafte ausgegeben. Fiir diese ist die gesamte potentielle 
Energie ®=} >) g"" gleich der Summe der potentiellen Energien 


1, 1 
g' =(\r"—r"|) zwischen den Atomen an den Lagen r" und tv". Die 
Variationsgleichung fiir den Parameter #, lautet in diesem Fall, wie hier 
ohne Beweis angegeben sei, 


»(¢ iin 2s bane, ya tA (Ag)ya") (Os — d) =0. (18) 


Hierbei bedeuten g,"" und gy" eee von g™" nach den Para- 
metern p, bzw. £, und #, an der Stelle P,, P,, A den Laplace-Operator 
und 6%" die Anderung von #, durch Verschiebung des Atoms m. 


Im idealen Gitter verschwindet die Summe der ersten Ableitungen 


DS cae des Potentials nach den mittleren thermischen Lagen xf" in 
n ac 

beliebiger Richtung €, €=1, 2,3, da im Gleichgewicht keine Krdafte 
auf die Atome ausgeiibt werden*. Dies gilt Saas von der Art des 


Potentials und damit auch fiir die Summe Dae a . Wahit man fiir 
x 
é 


die Parameter ~,, £, die thermischen Mittetiaeen Ke, %, 1 (4 =, 2,3), SO 
beschreibt daher die erste Summe in (18) im sean Gitter nur die 
unmittelbare Wechselwirkung des Atoms m in Richtung € mit der Fehl- 
stelle (und eventuell mit den verschobenen Ausgangslagen der ersten 
Nachbarn des Zwischengitteratoms). Fiir eine Leerstelle an der Stelle 
(000) wird 

ye (oF "+A (4g)F") = — (pF°+4 (4g)F°). (19) 


n 


Damit lautet Gl. (18) fiir diese spezielle Wahl der Parameter 


gr +A (Ag)? _ > (ona (A Pen) (is as s") : (20) 
1,7 
Gl. (20) ist die Gleichgewichtsbedingung 0//0x:' = 0 fiir das Atom m 
in Richtung € und sagt aus, da die von der Leerstelle auf dieses Atom 
ausgetibte Kraft die Verschiebungen s}'— sj zwischen dem Atom m 


* Hierbei wird ein Periodizitatsvolumen vorausgesetzt oder es werden Ober- 
flacheneffekte vernachlassigt. 
14* 
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und allen iibrigen Atomen nhervorruft. Durch die Temperaturbewegung 
treten zusitzliche Krafte auf. Die Temperatur ist sowohl im Faktor A 
als auch in den durch die thermischen Mittellagen im idealen Gitter 
bestimmten Ableitungen der potentiellen Energie enthalten. 


b) Finteilung in Gitter und Kontinuum 


Sind die Verschiebungen der Atome in einem Teil des Kristalls klein 
und adndern sich tiber mehrere Atomabstinde nur wenig, so lassen sie 
sich in diesem durch ein Verschiebungsfeld 3(r) eines elastischen Konti- 
nuums ersetzen. Nimmt man dies fiir hinreichend weit von der Fehl- 
stelle entfernte Atome an, so kann man die Einteilung in Gitter und 
Kontinuum im Prinzip konsequent durchfiihren: Atome im Gitterteil 
(Umgebung der Fehlstelle) werden gittertheoretisch behandelt. Von 
den kontinuumstheoretisch behandelten Atomen des restlichen Kristalls 
setzt man voraus, daB ihre Verschiebungen naherungsweise den Glei- 
chungen fiir das elastische Kontinuum geniigen. Die potentielle Energie 
setzt sich dann aus den Wechselwirkungen zwischen den Atomen im 
Gitterteil Og, der Wechselwirkungsenergie ®;,x zwischen Gitter und 
Kontinuum und der Energie des elastischen Kontinuums ®, zusammen, 
d.h. es ist B= @,4+ O,,+ Ox. Im Falle des kraftefreien Kontinuums 
enthalt ®, nur die in den Verschiebungen quadratischen Anteile der 
Wechselwirkungsenergie der Atome des Kontinuumteils. In den Ver- 
schiebungen lineare Anteile verschwinden infolge der Gleichgewichts- 
bedingung. 

Die Wechselwirkungsenergie ®¢ x zwischen Gitter und Kontinuum 
wird gittertheoretisch behandelt. Sie umfaBt nach (17) bzw. (20), da 
die Fehlstelle zum Gitterteil gehdrt, lineare und quadratische [in (17) 
bzw. (20) wegen der Differentiation konstante und lineare| Anteile in 
den Verschiebungen der Atome. Die linearen Anteile entsprechen kon- 
tinuumstheoretisch Punktkraften an denjenigen Stellen im Kontinuum, 
an denen mit Gitteratomen in Wechselwirkung befindliche Atome sitzen. 

Die Wahl der Berandung des Kontinuumsteils ist um maximal einen 
Atomabstand willkiirlich. Da die Verschiebungsenergie bei Punkt- 
defekten stark in der Nahe der Fehlstelle lokalisiert ist, ist diese Wahl 
nicht sehr kritisch, falls hinreichend viele Atome gittertheoretisch be- 
handelt werden. Liegt die Fehlstelle an einer symmetrischen Lage im 
Gitter (Leerstelle, symmetrisch gelegenes Zwischengitteratom), so wird 
als Berandung zweckmaBig eine Kugeloberflache gewahlt. Ist das 
Potential von kurzer Reichweite, so werden praktisch nur auf dem Rand 
des Kontinuums befindliche Atome Krafte durch den Gitterteil er- 
fahren. In diesem Fall wird das Verschiebungsfeld fiir ein kraftefreies 
Kontinuum mit vorgeschriebener Oberflachenverschiebung eine gute 
Naherungslésung sein. Fir die Oberflachenverschiebung macht man 
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einen plausiblen Ansatz mit einem oder mehreren Parametern, die zu- 
sammen mit den Verschiebungen der Atome des Gitterteils durch 
Variation bestimmt werden. Bei der Berechnung der Wechselwirkungs- 
energie ®¢x (aber nicht beim Verschiebungsfeld!) werden auch die 
Wechselwirkungen zwischen im Inneren des Kontinuums gelegenen 
Atomen und Gitteratomen beriicksichtigt. 

Der einfachste Ansatz ist eine winkelunabhangige Radialverschiebung 
der Kontinuumsoberflache, wie sie etwa durch Einpressen einer Kugel 
in eine Hohlkugel mit etwas kleinerem Radius im Kontinuum erreicht 
wird. Ihm entspricht im unendlichen, isotropen Kontinuum ein Ver- 
schiebungsfeld es 
Se eS (I) 
(Fehlstelle an der Stelle r={x,}=0), wobei der Parameter dx durch 
Variation zu bestimmen ist. Dieselbe Verschiebung erzeugen drei gleich 
groBe, aufeinander senkrecht stehende Doppelkrafte ohne Moment im 
isotropen unendlichen Kontinuum. 

Im kubisch anisotropen Kontinuum gibt es keine durch elementare 
Funktionen darstellbare exakte Losung fiir das Verschiebungsfeld der- 
selben Doppelkrafte. Naherungslésungen lassen sich angeben, sind aber 
ziemlich kompliziert*. Es wird daher ein zweiter, einfacherer Ansatz 
mit zwei Parametern 6x und 6g gewahlt, der ebenfalls nur Radial- 
verschiebungen beinhaltet, aber die Gleichungen fiir das elastische Kon- 
tinuum nicht exakt erfiillt: 


S 


Sp 


Ss 3 


4 Omi 8 
(de +2E(d) #— 44). (II) 


um 


* Durch Entwicklung nach Kugelflachenfunktionen lat sich eine Naherungs- 
lésung proportional 7? ableiten, aus der sich durch Differentiation weitere L6- 
sungen gewinnen lassen. Sie lautet 


3 A 7b 
AG AG 4 ae oh 
Ssse=B a Pb) tea td (21) 
\ o=1 
mit den Konstanten (¢,1, C,2, C44 elastische Konstanten) 
i 26 38 .2 
30 (C1 — Cy2)* + 15 Cag (C11 — “po) + 15 Cae, 
nA 
b = & (641 — O12)" — 244 (G1 — “2 — aa), 
4 24 2 
C= § (Cy, — 2) 4 C44 (Cy — G2) + SB Cae 
und 
d (Cx — C12)? + 40q4 (Cra — S12 — Caa)- 


Fiir Isotropie wird a ="4/,, + cj, undb=c=d=0. Gl. (21) verdanke ich im wesent- 
lichen Herrn Dr. E. KRONER (vgl. auch 29 ?!), 

20 KRONER, E.: Kontinuumstheorie der Versetzungen und Eigenspannungen. 
Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 

21 KRONER, E.: Z. Physik 141, 386 (1955). 
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Im Gegensatz zu (24) wird in (II) das Verhaltnis dx/Ox erst durch Va- 
riation bestimmt. Das zweite Glied in (II) beriicksichtigt die Aniso- 
tropie. 

Verwendet man eine Gl. (8) entsprechende Naherung fiir das Fre- 
quenzspektrum des idealen Kristalls, so lat sich ahnlich wie die poten- 
tielle Energie ® auch die freie Energie / des Gesamtkristalls in einen 
Gitterteil F., einen Wechselwirkungsteil f,, und einen Kontinuums- 
teil F, aufteilen, d.h. es gilt F=F+2¢,%+F. Man berechnet Fx 
in Abhiangigkeit von den Parametern 6x und dx 


Fy = fi)dt (22) 

mit Hilfe der Dichte der freien Energie («, 8, y, 6 = 1, 2, 3) 
f(r) = z Cup,y6 Exp (r) &y6(C) 0 (23) 
Cg,y9 Sind die isothermen elastischen Konstanten des idealen Kristalls. 


Sie lassen sich unter speziellen Annahmen iiber die Wechselwirkung 
zwischen den Atomen durch atomistische Daten ausdriicken (vel. 
z.B4446), ¢,,(r) sind die durch 8° ={s,} nach (I) bzw. (II) hervorgeru- 
fenen Verzerrungen. 

Bei den kubischen Gittern sind (in der Voigtschen Bezeichnungs- 
weise) nur C1, Cy, und cy, ungleich Null. Man erhalt mit den Invarianten 
O=e,, und A= $ (Ex 88 — Exp Exp) 


f= 1 @? (Cy — G2) A + : (2Cgq— Cy, +12) (ene oan eae cael (24) 


Begrenzt man das Kontinuum durch eine Hohlkugel mit dem Radius 7; 
so erhalt man fiir den Ansatz (II) durch Integration von (22) mit (24) 
tiber Kugelkoordinaten nach einiger Zwischenrechnung * 


Fx, = 3. [cas — C12) (40% +.0,3268) + 


Y 


(25) 


+ (244 — C41 + C9) (2,40 0% + 0,23 0x Ox +.0,1906%)]. 


Hieraus folgt die freie Energie fiir den Ansatz (1) durch Nullsetzen von dx. 
Bei Isotropie verschwindet das zweite Glied wegen der Isotropiebedin- 
gung. 

Die freie Energie F ist nach Gitter- und Kontinuumsparametern zu 
variieren. Als Gitterparameter 6, in Gl. (17) seien die Verschiebungen oo 
Gl. (12a) aus den thermischcn Mittellagen im idealen Kristall gewahlt, 
d.h. es werde 6, =s, gesetzt. Die Kontinuumsparameter 6x, dx sind, 
wie man aus den Ansatzen (I) und (II) ersieht, 


Sar! , PA al? 
Ox =k Sk, Ox =k Sk, (26) 


* Da die Energie stark in der Nahe der Fehlstelle lokalisiert ist, kann man iiber 
das unendliche Kontinuum mit Ausschlu8 der Hohlkugel integrieren. 
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wobei sx, Sx die Verschiebungen an der Oberflache der Hohlkugel im 
Kontinuum sind. 

Entsprechend den beiden Arten von Parametern zerfallen die 
Variationsgleichungen in zwei Gruppen: 

Fir die Variation nach den Gitterparametern (Verschiebungen der 
Atome im Gitterteil) gilt (17) mit 6, =s,, wobei fiir die Verschiebungen 
der Atome im Kontinuumsteil die Beziehungen (I) oder (IT) einzusetzen 
sind. 


Im Kontinuumsteil wird die freie Energie nach den Parametern Onoe 
bzw. sx, Sx variiert. Von diesen hangen die Wechselwirkungenergie F; K 
und die Kontinuumsenergie Fx ab. Fiir Fy ist Gl. (25) einzusetzen. 
Fx wird gittertheoretisch behandelt; die Parameter 6x, dx¢ sind daher 
mit GittergroBen in Beziehung zu setzen. Der Verschiebung sx = 6x/7x 
des Kontinuumrandes entsprechen die Verschiebungen s,, nach Ansatz 
(I) bzw. (II) aller Atome im Kontinuum. Fiir den Ansatz (I) erhalt man 
unter Beachtung der Summenkonvention 

OFGK _ OFGK OSu OFGK #u 


06x Ae eopl ae rosy 7 (27) 


wobei sich x,, und 7 auf die thermischen Mittellagen der Atome beziehen 
und iiber alle Atome im Kontinuum zu summieren ist, die mit dem 
Gitterteil einschlieBlich Fehlstelle in Wechselwirkung stehen. /¢ x kann 
auch Nichtzentralkrafte enthalten. Fiir 0f¢,/0s, gelten die Umfor- 


mungen von Abschnitt a. Die Variationsgleichung =50 (Fk +fex) =0 
K 
lautet somit analog (17) unter Beriicksichtigung von (27) 


2 OF K 


8, +5855, + (B,2+ 5 Bosna) a] Fogo =0- (28) 


Die Summation « erfolgt iiber alle Gitteratome einschlieBlich Fehlstelle. 


Die Koeffizienten ®, a , usw. sind Ableitungen der potentiellen Ener- 
gie nach den ieee $5, Sy» Sq bzw. Atomkoordinaten x5, %,, %q; 
bezogen auf die Entwicklungslagen, und enthalten nur Wechselwirkungs- 
anteile zwischen Gitter und Kontinuum. 


Fiir Zentralkrafte und eine Leerstelle im Koordinatenursprung erhalt 
man aus (20) 


Kontin. +m 


Se (PR +4149) 


as 
m,¢ (28a) 
Kontin. Gitter xe 
= » » = (@ mn tA (Ag) i") (sy gm Se ea ae 


m,é n,n 


Analoge Gleichungen folgen fiir Ansatz (II) und Variation nach Og. 
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Die Verschiebung sx ist (vgl. Abschn. 3) proportional der Volum- 
anderung AV des Kristalls durch die Fehlstelle. Volumabhangige An- 
teile der freien Energie (z.B. die Fermi-Energie der Metallelektronen) 
lassen sich daher durch sx leicht beriicksichtigen. 


3. Volumanderung 

Im Abschnitt 2b wurde der Einfachheit halber angenommen, daB 
das Kontinuum durch die im Gitter symmetrisch gelegene Fehlstelle 
nur Radialverschiebungen erfahrt. Als Kontinuumsberandung wurde 
eine Kugeloberflache gewahlt. Im wnendlichen Kristall ist dann die 
Volumanderung durch die Verschiebung dieser Oberflache infolge der 
Wechselwirkung mit dem Gitterteil einschlieBlich Fehlstelle gegeben. 
Man erhilt fiir die Verschiebungsfelder 8° nach den Ansatzen (I) und (II) 
mit (26) durch Integration tiber eine beliebige Kugeloberflache im Kon- 
tinuum mit der Fehlstelle als Kugelmittelpunkt 


Ave =i a df = Amr Sx. (29) 


Im endlich ausgedehnten Kristall kommt hierzu eine zusatzliche 
Volumanderung AV’ durch den ,,Spiegelterm‘‘??»23, Dieser folgt aus 
der Forderung, daB die Oberflache des Kristalls spannungsfrei sein muB, 
daB also die an einer gedachten Oberflache im unendlichen Kontinuum 
durch 8° hervorgerufenen Spannungen an der wirklichen Kristallober- 
flache durch entgegengesetzt gleich groBe Spannungen kompensiert 
werden miissen. Diese zusatzlichen Spannungen haben Verschiebungen 
zur Folge, die eine Volumanderung AV! bewirken. 

Denkt man sich den Kristall in Form einer Kugel mit der Fehlstelle 
im Zentrum gegeben, so bendtigt man zur Berechnung von AV! nur 
den durch §* an der gedachten Oberflache F erzeugten Druck 

p= =F f canta df= [ Cap,yatams Gad. (30) 
K,, ist die durch 8* erzeugte Kraft in Richtung der Flachennormalen (n,), 
gemittelt iiber F, ((o,,)) der Spannungstensor. Zur Kompensation an 
der wirklichen Oberflache ist der Druck — # notwendig, der die Volum- 


anderung AVi =—Vxb (31) 

mit der Kompressibilitat x bewirkt. Fiir die Verschiebung 8° nach 

Ansatz (II) ergibt sich fiir kubische Kristalle 

Av! 4 
3 


: : 
4 yo -H1Caq 5 (Cua Cio 2,4) (1 == (aa x) 


2 


AH (2G, +3G2). 


22 ESHELBY, J.D.: Solid State Physics, Vol. 3, p. 107 ff. 
23 EsHELBY, J.D.: J. Appl. Phys. 25, 255 (1954). 
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G, und G, sind die Schubmoduln. Im Falle der Isotropie (G, =G,) ist (32) 
identisch mit dem von EsHELBy”?,23 abgeleiteten Ausdruck. Da HG, 
und G, stets positiv sind, bewirkt der Spiegelterm eine VergroBerung 
der Volumanderung. 


4. Verschiebungsenergie 


Bei bekannten Verschiebungen laBt sich im Rahmen der verwendeten 
Naherungen die Verschiebungsenergie, d.h. die Anderung AF der freien 
Energie durch die Verschiebungen der Nachbaratome der Fehlstelle aus 
den mittleren thermischen Lagen im idealen Gitter berechnen. Nach 
(3a) und (13a, b) ist JAF in Abhangigkeit von den Parametern 6,, Og in 
quadratischer Naherung 


AF = (©, se Fy oe (oy sere) Ox Op - (33) 


In der Naherung, in der sich die Verschiebungen s, durch die 6, dar- 
stellen lassen, ist dann (33) identisch mit der Verschiebungsenergie. 

Unter Vernachlassigung der Glieder proportional N+ in Fe g lassen 
sich die in den Parametern quadratischen Ausdriicke mit Hilfe der 
Gleichgewichtsbedingungen (17) eliminieren. Zu diesem Zweck ersetzt 
man in (17) # durch f, multipliziert alle Gleichungen mit 6, und sum- 
miert iiber alle 6. Man erhalt 


AF =}(®, tia) On (34) 
Analog wird fiir Zentralkrafte 
AB Se DlGre tA AGlEs) On (35) 


Fiir eine Leerstelle im Koordinatenursprung und bei Ersetzen der Para- 
meter durch die Verschiebungen laBt sich wieder Gl. (19) einsetzen; 
damit wird 


INE IES (REN Oe (36) 
m, & 


Die durch die Leerstelle bewirkte Verschiebungsenergie der Nachbar- 
atome 14Bt sich somit durch die unmittelbare Wechselwirkung der Atome 
mit dem fehlenden Atom allein ausdriicken. Bei der Berechnung der 
gesamten Bildungsenergie (freien Energie) der Fehlstelle sind noch die 
Anteile im unverzerrten Gitter zu beriicksichtigen. 


5. Struktur einer Leerstelle im Edelgasgitter 
Die vorliegenden Berechnungen sollen an einem einfachen Modell 
erlautert werden. Als solches eignet sich eine Leerstelle im Edelgasgitter 
unter Beschrankung auf die Wechselwirkung nachster und tibernachster 
Nachbarn. Bei den Edelgasen kann man sich in guter Naherung auf 
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Zentralkrafte zwischen den Atomen beschranken. Man verwendet 
gewohnlich ein Potential der Form??*4 


rte) =o (3) (2) 0 


und bestimmt die Konstanten o, ) aus empirischen Daten. Die Wahl 
eines ,,6—12‘-Potentials an Stelle dieses 6—10-Potentials liefert in 
unserem Fall um etwa 10 bis 20% abweichende Ergebnisse. Einschnei- 
dender ist die Beschrankung auf Wechselwirkung der 12 nachsten und 6 
iibernachsten Nachbarn im kubisch flachenzentrierten Gitter. Sie soll 
in der Zusammenfassung diskutiert werden. 


Die statischen Berechnungen in Abschnitt a) gelten allgemein fiir 
alle Edelgase. Die Temperaturabhangigkeit der Verschiebungen und der 
Verschiebungsenergie wurde fiir Argon und Krypton berechnet. Fir 
Argon erhalt man aus den MeBwerten fiir die statische Gitterkonstante 
a =5,40-10%cm und fiir die statische Kompresibilitat 9 =0,43 - 
102° dyn! cm? ?! die Konstanten 6 =3,40-10-§ cm undo = 1,03 -10 Berg 
=6,46-10 eV, fiir Krypton aus a) =5,67-10-8cm und der Sublina- 
tionswarme “29 ==2,58 "40 4 ere "b= 355-410" cm nd" o'— ae 
10° erg. Hierbei wurde die Gleichgewichtsbedingung 


(a) =— 29 (2) (38) 
benutzt. 


Zur weiteren Vereinfachung der Rechnung wird angenommen, dab 
die Atome m im Gitterteil nur Radialverschiebungen s,, ausfiihren*, 
daB also 


qm 


i Geran a (39) 


gilt. Es wird somit statt nach s\" nach s,, variiert. Hierbei ist zu beriick- 
sichtigen, daB sich bei der Variation nach s,, gleichzeitig die Lagen aller 
Atome mit gleichem Abstand von der Fehlstelle andern. Unter dieser 
Voraussetzung lassen sich die Summen tiber € und y in (20) und (28a) 
mit Hilfe der Beziehungen (6:,, Kronecker-Symbol) 


gi = p (Rh) (at os x") 
(40a, b) 


m 1 ” (R 1 he 
Ot = a (OR) — a — 98) (a — aa a, 


* Dies ist fiir alle Atome, die in den kristallographischen Richtungen <100>, 
<110>, und (111) zur Fehlstelle liegen, streng der Fall. 

4 HENKEL, J.H.: J. Chem. Phys: 23, 681.(1055). 

25 HIRSCHFELDER, J.O., C.F. Curtiss u. R.B. Birp: Molekular Theory of 
Gases and Liquids. New York: Wiley 1954. 
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und vollig analogen Ausdriicken fiir (A pe und (Ag)2" mit A = a a 
a7 dk2 


Dad, ; ioe D tied 
Rap leicht ausfiihren. Die etwas komplizierten Gleichungen sollen 


hier nicht angegeben werden. 


a) Statische Verschiebungen 

Bei der Temperatur 7 =0 und Vernachlassigung der Nullpunkts- 
energie verschwinden in den Variationsgleichungen (20) und (28a) die 
Glieder proportional A, da A ~U,=0 ist. Die Ableitungen des Poten- 
tials beziehen sich in diesem Fall auf die statischen Ruhelagen der 
Atome im idealen Gitter. Die in der Kontinuumsenergie jy auftretenden 
isothermen elastischen Konstanten des k.fl.z. Kristalls wurden von 
Lupwic” fiir Zentralkrafte und Wechselwirkung nachster Nachbarn in 
quasiharmonischer Naherung explizit berechnet. Sie lassen sich leicht 
fiir die Wechselwirkung erster und zweiter Nachbarn verallgemeinern 
und lauten im klassischen Grenzfall 


1 eS. aes. 1 rr [ a ” Saya 
. (Cie 6y5) 2 dy (7 FP } + 4" (a9) tly YP (40)] 


a ge rr { ag a1 J 
C44 the (7 oe) ban (2»)). 


In die Variationsgleichungen (20) und (28a) gehen somit nur die ersten 
und zweiten Ableitungen des Potentials und die Geometrie des Gitters 
ein. Setzt man (37), (40a, b) und (41) in (20) und (28a) ein und beriick- 
sichtigt die Gleichgewichtsbedingung (38), so zeigt sich, daB die Ver- 
schiebungen s,,/a), Sx/@ und sx/a, der Atome von den Konstanten 0 
und o unabhangig sind. Sie gelten daher fiir alle Edelgaskristalle mit 
6—10-Potential. 


Die statischen Radialverschiebungen, die Volumanderung und die 
Verschiebungsenergie sind fiir die Kontinuumsverschiebungen (I) und (II) 
in der Tabelle zusammengestellt. In der untersten Zeile stehen zum 
Vergleich die Ergebnisse von Kanzak1??. In den verschiedenen Nahe- 
rungen werden verschieden viele Nachbarn der Leerstelle gittertheore- 
tisch behandelt: In der ersten Naherung erste Nachbarn allein (Variation 
mit einem Parameter fiir das Gitter, einem bzw. zweien fiir das Konti- 
nuum), in der zweiten Naherung erste und zweite Nachbarn der Leer- 
stelle usw. In der nullten Naherung wird zur Berechnung der Verschie- 
bungen s,,, der ersten Nachbarn das Kontinuum starr gehalten, also 
Sx =Sx =O gesetzt. AnschlieBend wird dann als erste Abschatzung fiir 
die Volumanderung sx =s,,, gesetzt. 

Die erste Naherung erweist sich als schlecht. In der zweiten und 
dritten Naherung ist die Ubereinstimmung zwischen (I) und (II) und 


214 K. FISCHER: 


Tabelle. Statische Radialverschiebungen s,, dev Nachbarn einer Leerstelle (in % des 1 | 

Abstands a/ 2 niichstey Nachbarn) und Voluminderung AV (in %o von aé/4 = eum 

Atomvolumen) in Edelgasgittern und Verschiebungsenergie AE (in 10 *eV) fur | 

Argon und Krypton bei Wechselwivrkung 1. und 2. Nachbarn und den Ansdtzen (I) | 
und (II) fir die Kontinuumsverschiebung 


| | rx | sm & se W 
Sone | a/2 Sioo S200 Soi a | 
(I) (II) (I) (II) (I) (ny yt) (II) (II) 
O ; — —0,28 —0,28 | —_— = <i 
{. a) Soe! Soar = | +0,061 —0,007 + 0,948 
2. oh Yo O30 = O30 220,50) 2 O.R8 | —0,025 —0,025 + 0,00 
3. Gals 0,31 0,31 +0,39 +0,36 —0,075 —0,065| —0,015 (—0,013) —0,32m 
Kanzaki 10 | — 0,308 + 0,394 — 0,0774 = = = 
| 1K | : | AE 
Naherung | aj2 | AV Pe Kr 
| . | 
| | | 
| (I) (II) (I) (II) (I) (II) 
(ee | RI IEG = | =1,6 = it = 
1 A | Asa 0 —0,44 | 1,7 =4 =22 =—44 
2. | V6 =e 4 20 ees ee — 4,3 — 4,3 
3. | 8} 1,9 (—1,7) | 3,3 — 3,3 — 4,3 are 
KaANnzakr 10 | — 2,0 = 70) — 


mit den Ergebnissen von KANZAKI jeweils sehr gut. Die eingeklammerten 
Werte sind unsicher, da sie von der Differenz zweier groBer Zahlen her- 
rihren. Die Verschiebungen sind beim vorliegenden Modell auBer- 
ordentlich klein und hangen stark von der Kristallrichtung ab. Die 
ersten Nachbarn der Leerstelle gehen nach innen, die zweiten um einen 
etwas gréBeren Betrag nach aufen, die dritten wieder nach innen. Die 
Volumanderung ist ebenfalls sehr klein. Fiir den Spiegelterm AV! nach 
(32) erhalt man bei Zentralkraften und Wechselwirkungen nachster und 
tibernachster Nachbarn unabhangig vom Potentialverlauf den statischen 


Wert (sr) = -. Die Verschiebungsenergie ist klein und betragt 
C 
etwa 0,4% der Sublimationswarme pro Atom. 


b) Temperaturabhingigkett 


Bei der Temperaturabhangigkeit der Verschiebungen sind in (20) 
und (28a) die Glieder proportional A(T) und die Temperaturabhangig- 
keit der Atomlagen im idealen Gitter (thermische Ausdehnung des 
Kristalls) zu beriicksichtigen. Beide Anteile hangen iiber den Schwin- 
gungsanteil U, der inneren Energie des idealen Kristalls yon der 
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Temperatur ab. Die thermische Ausdehnung wurde fiir das vorliegende 
Modell der Arbeit von Lupwic! entnommen. Die Rechnung zeigt, daB 
fiir alle thermischen Radialverschiebungen S,,(Z) im Gitterteil und eben- 


[4] 
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Fig. 1. Temperaturabhangigkeit der Verschiebungen s,, durch eine Leerstelle im Argon- und Kryptongitter 
bei Wechselwirkung erster und zweiter Nachbarn. Der klassische Verlauf ist gestrichelt eingezeichnet. 
Sm, und a statische Werte 
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Fig. 2. Temperaturabhangigkeit der Volumanderung durch eine Leerstelle im endlichen (AV) und unend- 
lichen (4V°°) Argon- und Kryptonkristall; klassischer Verlauf gestrichelt. Der Verlauf von AV© entspricht 
dem von K(T) in Fig. 1 


so fiir sx und sx in sehr guter Naherung dieselbe Temperaturabhangigkeit 
K(T) nach Fig. 1 gilt, wobei K(T) durch 


Sm (T) 
Lae 


definiert ist. Die Verschiebungen werden hierbei auf die statischen 
Werte s,, /@) bezogen; a(T) ist die Gitterkonstante in Abhangigkeit von 
der Temperatur. 
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Fir 70 wird U, konstant; damit werden auch die Verschiebungen 
unabhingig von der Temperatur. Im weiteren Verlauf wachsen die 
Verschiebungen wesentlich starker als linear mit der Temperatur. Die 
Schmelztemperaturen von Argon und Krypton liegen bel T, +O bzw. 
T. ~ 1,90, wobei O die Debye-Temperatur bedeutet. 


Die Volumanderung im unendlichen Kristall AV ist proportional sx 
und zeigt daher dieselbe Temperaturabhangigkeit K(T) wie die Ver- 
schiebungen. Beim endlichen Kristall ist wegen des Spiegelterms (32) 
noch die Temperaturabhangigkeit der Schubmoduln G, und G, und der 


0 G2 G4 06 G8 10 ia 14 
7/@ 

Fig. 3. Temperaturabhangigkeit der Verschiebungsenergie fiir eine Leerstelle im Argon- und 

Kryptonkristall; klassischer Verlauf gestrichelt 


Kompressibilitat ~ zu beriicksichtigen. Bei Argon und Krypton hangen 
G, und G, wenig, x dagegen sehr stark von der Temperatur ab. Dies 
erklart das sehr unterschiedliche Temperaturverhalten von AV™ und 
AV =AV'+AV™ in Fig. 2. Die Temperaturabhangigkeit der Ver- 
schiebungsenergie (freien Energie) zeigt Fig. 3. Diese bleibt stets klein 
gegentiber der Sublimationswarme pro Atom, andert sich aber um ein 
Vielfaches des statischen Wertes. 


Zusammenfassung 


Bei den Berechnungen wurden eine ganze Reihe von Naherungen 
gemacht, die zusammenfassend diskutiert werden sollen. Ein Teil von 
ihnen bezieht sich auf die allgemeinen Ausdriicke in Abschnitt 2. 


1. Quasiharmonische Naherung: Diese hat bei der Berechnung thermischer 
Eigenschaften idealer Kristalle zu recht guten Ergebnissen gefiihrt (vgl. 14-16), 
Die ersten Nachbarn der Fehlstelle bewegen sich jedoch sicher in einem Potential 
das von dem der ubrigen Atome stark abweicht. Die Unsymmetrie dieses 
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Potentials beziiglich der Ruhelage eines Atoms sollte um so starker bemerkbar sein, 
je weniger Atome miteinander in Wechselwirkung stehen. Obwohl die Reichweite 
der Wechselwirkung beim vorliegenden Modell sehr kurz ist, da nur erste und 
zweite Nachbarn beriicksichtigt werden, macht sich die Anharmonizitat bei Tem- 
peraturen bis zu etwa ?/; der Schmelztemperatur doch nur wenig bemerkbar. 
Dies ist an der, verglichen mit der thermischen Ausdehnung, sehr geringen ther- 
mischen Verschiebung der ersten Nachbarn ersichtlich. Man kann daher erwarten, 
daB die quasiharmonische Naherung auch auf andere Modelle anwendbar ist. Bei 


hdéheren Temperaturen ist die quasiharmonische Naherung auch beim idealen 
Kristall fragwiirdig. 


2. Ersetzen des Frequenzquadrates m? in Gl. (8) durch seinen Mittelwert: 
Auch diese Naherung hat sich bei den idealen Kristallen bewahrt. Beim gestérten 
Kristall ist sie sicherlich wesentlich besser als das Ersetzen des Spektrums durch 
einen Einstein-Term, da in U, das Spektrum exakt beriicksichtigt wird. Weiterhin 
fallen durch die Differentiation alle diejenigen Glieder im Spektrum des gestérten 
Kristalls weg, die von den Verschiebungen nicht abhangen. 


5) 


3. Ersetzen eines Teils des Kristalls durch ein elastisches, kraftefreies Kon- 
tinuum: Im vorliegenden Modell ist dies wegen der starken Anisotropie der Ver- 
schiebungen sicherlich erst in der dritten Naherung ann&ahernd gerechtfertigt. Bei 
Kristallen mit gréBerer Reichweite des Potentials sind die Verschiebungen er- 
fahrungsgemaB weniger anisotrop, so etwa bei Ionenkristallen?-® oder van der 
Waals-Kristallen mit Beriicksichtigung aller Nachbarn!. Hier ergibt sich dafiir 
die Schwierigkeit, daB das Kontinuum nicht mehr kraftefrei ist. Bei Edelmetall- 
gittern, bei denen man in der potentiellen Energie nur die Wechselwirkung 1. und 
eventuell 2. Nachbarn und volumabhangige Anteile berticksichtigt, sollte das 
Modell recht gut sein. 


4. Entwicklung um die mittleren thermischen Lagen im idealen Gitter bis zu 
quadratischen Gliedern: Bei Leerstellen diirfte diese Entwicklung in allen Fallen 
sinnvoll sein. Auch bei Zwischengitteratomen sind die Verschiebungen samtlicher 
Nachbarn mit Ausnahme der ersten in allen bisher berechneten Beispielen hin- 
reichend klein, um die Vernachlassigung héherer Glieder zuzulassen. 


Im Abschnitt 5 wurden nur die Wechselwirkungen nachster und 
iibernachster Nachbarn im Gitter beriicksichtigt. Es ist dies ein Modell, 
das die wirklichen Verschiebungen im Edelgasgitter sicherlich nur in 
grober Naherung wiedergibt. Bei Wechselwirkung erster Nachbarn 
allein erhalt man iiberhaupt keine Verschiebungen, da jedes Atom 
statisch im Minimum der potentiellen Energie aller seiner Nachbarn 
sitzt. Die Beriicksichtigung der 24 dritten Nachbarn gegeniiber den 
sechs zweiten Nachbarn dndert die Gleichgewichtsbedingung (38) 


wesentlich und fiihrt zu ganz anderen Werten fiir q’ Ce und ’ (a), 
die in die Rechnung sehr entscheidend eingehen. Dies erklart auch die 
sehr verschiedenen Ergebnisse von KANzAKI?® und Hatit™. Die Ab- 
hangigkeit von gy’ ist auch deshalb fiir die Berechnung sehr nachteilig, 
da sich y’ nie direkt aus experimentellen Daten bestimmen 1aBt, sondern 
erst auf dem Umweg itiber den oft wenig bekannten Potentialverlauf 
ermittelt werden muB. 
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Beim vorliegenden Modell sind die statischen und damit auch die 
thermischen Verschiebungen durch die Leerstelle auBerordentlich klein. 
Die thermische Zusammenziehung der Leerstelle bleibt daher bei ver- 
niinftiger Leerstellenkonzentration praktisch ohne Einflu8 auf die 
thermische Ausdehnung des gestérten Kristalls. Da jedoch in Edel- 
metallgittern die statischen Verschiebungen durch Leerstellen nach den 
vorliegenden Rechnungen? °, #? etwa 10mal so groB sind, kann hier die 
thermische Struktur der Fehlstellen sehr wohl einen merklichen Beitrag 
zur thermischen Ausdehnung des gestérten Kristalls liefern. Die Ande- 
rung der Fehlstellenstruktur durch die Temperatur diirfte auch bei 
Diffusionsvorgangen eine merkliche Rolle spielen. 


Herrn Professor Dr. G. LErBFRIED danke ich herzlich fiir die Anregung zu 
dieser Arbeit und fiir zahlreiche Diskussionen., 
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Polarisation der Kernresonanzfluoreszenz 
bei Germanium 74* 
Von 
Otto ZEHENDER 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 22. Juli 1959) 


Die Gammastrahlung eines gasférmigen As’4— Ge?4-Praparates wurde zur Anre- 
gung des 596-KeV-Niveaus von Ge‘! verwendet. Der Polarisationsgrad der um 
99° und 135° resonant gestreuten Gammaquanten wurde mit einem Totalabsorp- 
tions-Compton-Polarimeter untersucht. Vorzeichen und GréBe des Polarisations- 
grades kennzeichnen die Strahlung als E£2-Ubergang und damit das 596-KeV- 
Niveau als 2+ Zustand. 

Einleitung 

Der Nachweis der Kernresonanzfluoreszenz ist wegen der geringen 
Niveaubreiten (meist <1 eV) mit erheblichen Schwierigkeiten verbun- 
den. Damit die Anzahl der resonant gestreuten Quanten nicht zu klein 
gegeniiber dem Untergrund wird, mu eine méglichst monochromatische 
Strahlung passender Energie zur Verfiigung stehen. R6ntgenkontinua 
von Teilchenbeschleunigern kénnen zur Anregung nur dann verwendet 
werden, wenn die Niveaubreiten mindestens von der GréBenordnung 
10 eV sind!%. Bei kleineren Niveaubreiten wiirde der Effekt vom 
Untergrund verdeckt. 

In Fallen, wo nach einem radioaktiven Zerfall oder nach einer Kern- 
reaktion der Folgekern im ersten angeregten Zustand entsteht, bietet 
sich die beim Ubergang in den Grundzustand emittierte Gammastrah- 
lung zur Anregung von gleichen Kernen an. Die Energie dieser Gamma- 
strahlung ist aber normalerweise fiir die Anregung etwas zu klein, weil 
ein Teil der Energie durch RiickstoB bei der Emission und StoB bei 
der Absorption an die beteiligten Kerne tibertragen wird. Man kann 
diesen Energieverlust kompensieren, wenn man dafiir sorgt, daB emit- 
tierende und absorbierende Kerne vorher eine geeignete negative Rela- 
tivgeschwindigkeit erhalten. Diese Methode wurde bei den meisten be- 
kannten Experimenten angewendet. 

Bei schweren Kernen lassen sich fiir kleine Resonanzenergien (etwa 
<0,5 MeV) die notwendigen Relativgeschwindigkeiten erzeugen, indem 
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man die Quelle auf einen Rotor setzt* 7? oder auf hohe Temperaturen 
(etwa 1000° C) bringt, um groBe thermische Geschwindigkeiten zu er- 
halten’-2, Ferner ist es hier unter Umstanden méglich Quelle und 
Streukérper auf so tiefe Temperaturen (etwa <100° K) zu kihlen, daB 
RiickstoB und StoB vorwiegend vom ganzen Kristall aufgenommen 
werden, wobei kein Energieverlust auftritt!®™. 


Bei mittelschweren und leichten Kernen sind sehr groBe Relativ- 
geschwindigkeiten notwendig. Hier laBt sich Resonanz in solchen Fallen 
erreichen, wo der Gammaemission Teilchenemissionen (Alphateilchen, 
Betateilchen, Neutrinos, Gammaquanten) vorausgehen, die dem Kern 
eine ausreichende RiickstoBgeschwindigkeit erteilen!)?-15-27__ Bei Kern- 
reaktionen kann auch der StoB, den die Kerne durch Teilchenbeschu8 
erhielten, ausgenutzt werden*8 8°, Jedoch muB verhindert werden, dab 
die Kerne ihre Geschwindigkeit schon vor der Gammaemission durch 
Zusammenst6Be mit anderen Atomen verlieren. Falls die Lebensdauer 
des angeregten Zustandes gréBer als 1014s ist, muB meist eine gas- 
férmige Quelle verwendet werden. 
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Die Untersuchung der Kernresonanzfluoreszenz hat sich bereits bei 
mehreren Kernen als wertvolles Hilfsmittel zur Bestimmung der Lebens- 
dauern von kurzlebigen angeregten Zustanden (etwa <1071 s) be- 
wahrt?~°°. Dartiber hinaus wurde in einigen Fallen die Richtungsvertei- 
lung der resonant gestreuten Quanten untersucht! 11, 18, 20, 24, 25° wo- 
durch Aufschliisse tiber die Drehimpulse der Kerne in den angeregten 
Zustanden und tiber die Multipolordnung der Ubergange erhalten wurden. 

In der vorliegenden Arbeit wurde erstmalig der lineare Polarisations- 
zustand von resonant gestreuten Quanten untersucht. Wahrend die 
Winkelverteilung der Resonanzstrahlung nicht von den eintretenden 
Anderungen der Paritaét abhangt, liefern Polarisationsmessungen zu- 
satzlich Aufschliisse tiber die elektrische oder magnetische Natur der 
Strahlung. 

Als geeignet zur Untersuchung erwies sich die von F. R. METZGER 
1955 gefundene Resonanzfluoreszenz bei Ge74-Kernen!?. Die Anregung 
erfolgte durch die 596-KeV-Gammaquanten einer gasférmigen As?4— Ge7- 
Quelle. Der Resonanzstreukorper bestand aus natiirlichem Germanium, 
das etwa 37% Ge™ enthalt. Zum Nachweis der Polarisation wurden 
die um 99° bzw. 135° gestreuten Quanten einer zweiten Streuung, dies- 
mal einer Compton-Streuung unterworfen. Da die Compton-Streuung 
bevorzugt in Richtung des magnetischen Vektors der einfallenden Strah- 
lung erfolgt, kann aus den Intensitaten der gestreuten Quanten in zwel 
zueinander senkrechten Richtungen der Polarisationsgrad bestimmt 
werden ®) 23. 

Die Hauptschwierigkeiten des Experiments liegen in der Kleinheit 
des Effektes, der durch die zweimalige Streuung des ohnehin geringen 
Anteils der resonanten Quanten bedingt ist. Es muBte daher groBe 
Sorgfalt auf die Ausschaltung der nicht resonant gestreuten Quanten 
von der Registrierung und auf die Kleinhaltung des Untergrundes ver- 
wendet werden. 


Herstellung der Quelle 


Als Gammaquelle wurde As*4H;-Gas verwendet. As” hat eine Halb- 
wertszeit von 17,5 Tagen*4. Es zerfallt durch K-Einfang sowie Posi- 
tronen- und Elektronenemission. Das Zerfallsschema ist in Fig. 1 dar- 
gestellt. Die eingetragenen Prozentzahlen fiir den Anteil der einzelnen 
Zerfallsarten ergeben sich aus Messungen von JOHANSSON, CAUCHOIs, 
SIEGBAHN*4 und Scopie®*. Danach fiihren 63% der Zerfalle tiber das 


31 SnypER, H.S., S. PASTERNACK u. J. HorNBOSTEL: Phys. Rev. 73, 440 
(1948). 

32 BLEULER, E., u. H.L. BRanprT: Phys. Rev. 73, 1398 (1948). 

33 Mertzcer, F., u. M. Deutscu: Phys. Rev. 78, 551 (1950). 

34 JOHANSSON, S., Y. CaucHors u. K. S1pcBaun: Phys. Rev. 82, 275 (1951). 

35 ScoBIE, S.: Nuclear Phys. 3, 465 (1957). 
15* 


Dp) Ortro ZEHENDER: 


erste angeregte Niveau der Ge7!-Kerne. Ein beim Ubergang in den 
Grundzustand emittiertes 506-KeV-Gammaquant ist nur dann resonant, 
wenn der emittierende Kern durch die vorangehende Neutrino- bzw. 
Positronenemission eine geeignete RiickstoBkomponente in der Emis- 
sionsrichtung des Gammaquants erhielt, so daB der zur Emissionsrich- 
tung entgegengesetzte RiickstoB bei der Emission des Gammaquants 
kompensiert wird. Die freie Weglange der Gasmolektile in der Quelle 
muB so groB sein, daB die angeregten Ge?4-Kerne ihre RiickstoBenergie 
nicht schon vor der Gammaemission durch St6Be mit anderen Molekiilen 


74 
33 AS 


376% 252% 24% 30% 16.2% 156% 


G63 MeV 


1596 MeV 


Fig. 1. Zerfallsschema von As‘ 


verloren haben. Der mittlere Weg, den die angeregten Ge74-Kerne bis 
zur Gammaemission zuriicklegen, ist beim K-Einfang gr6Ber als beim 
Betazerfall. Er wurde fiir K-Einfang aus der von METZGER bestimmten 
Lebensdauer des angeregten Zustandes (1,910 4s) und der Grenz- 
energie beim Betazerfall (0,92 MeV), woraus man den Neutrinoimpuls 
und damit die RiickstoBgeschwindigkeit der Kerne berechnen kann, zu 
1,5x10°7m bestimmt. Die freie Weglange der Arsenwasserstoffmole- 
kiile im Gasraum ist gréBer als dieser Wert, solange die Dichte des 
Gases 1 mg As/ml nicht tiberschreitet. Bei der Rechnung wurde an- 
genommen, da sich die restlichen AsH;-Molekiile in Ruhe befinden. 
Als StoBdurchmesser der ASH,-Molekiile wurde ein Wert von 5,4 «107m 
verwendet, der aus der Dichte des fliissigen AsH, berechnet wurde 34, 

Um eine Quelle von kleinem Volumen verwenden zu kénnen, muB 
man ein As*-Praparat von hoher spezifischer Aktivitat zur Verfiigung 
haben. Ein solches erhalt man bei BeschuB eines Germaniumtargets 
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mit Deuteronen im Zyklotron®? durch die Reaktion Ge? (d, n) As*4, Das 
erzeugte Arsen mu8 sehr sorgfaltig vom Germaniumtarget abgetrennt 
werden, weil bei der Uberfithrung des Arsensin AsH,das Germanium gleich- 
falls in Germaniumwasserstoff iiberfiihrt und die Gasdichte zu ero wiirde. 

Die Abtrennung wurde von der Firma Bayer-Leverkusen nach einer 
von GREEN und KaAFAras angegebenen Methode?8 besorgt. Dabei wird 
im wesentlichen das Germanium in GeCl, iiberfiihrt und abdestilliert. 
Der verbleibende Rest wird mit Benzol extrahiert. 


Fig.2. Apparatur zur Herstellung von AsH,;. S Scheidetrichter mit arsenhaltiger Lésung. R Reaktions- 

kolben mit Zinkgranalien. G Wasserbad. W Waschflasche mit Natronlauge. T, T’ Trockenrohre mit CaCl, 

und P,O,;. K KondensationsgeféB. Q Kiivette. D DewargefaB mit fltissiger Luft. A NaCl-Flasche zur 
Verhinderung von Lufteintritt bei Aussetzen des H,-Stromes 


Die Reduktion des Arsens zu AsH, erfolgte durch naszierenden 
Wasserstoff, der durch Einwirkung von Schwefelsdure auf Zinkgranalien 
erzeugt wurde. Zur radioaktiven Arsenlésung wurden 0,1 mg inaktives 
Arsen zugegeben. Da AsH, schon bei Anwesenheit geringer Mengen 
feuchten Sauerstoffes und mitgerissener Saure allmahlich zersetzt wird, 
muBte groBe Sorgfalt auf die Vermeidung von Sauerstoff, auf gute 
Reinigung und Trocknung des Gases verwendet werden. Der AsH, darf 
jedoch nicht langer als nétig mit den Trockenmitteln in Beriihrung 
kommen, da er an rauhen Oberflachen leicht zersetzt wird. Die ver- 
wendeten Zinkgranalien wurden, da sie Sauerstoff zuriickhalten, mit 
Salzsdure angeadtzt und darauf unter destilliertem Wasser aufbewahrt. 
Das destillierte Wasser, die arsenhaltige Losung, die Natronlauge der 
Waschflasche wurden unter Durchleiten von Stickstoff zum Sieden er- 
hitzt um den gelésten Sauerstoff zu verdrangen. Vor der Reaktion 
wurde 1 Std lang Wasserstoff durch die Apparatur (Fig. 2) geleitet. 


37 WatTERS, H.J., u. J.F. Facan: Phys. Rev. 92, 1248 (1953). 
38 GREEN, M., u. J. A. KAFALAS: J. Chem. Phys. 22, 760 (1954). 
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Der AsH, wurde durch Kiihlen mit fliissiger Luft kondensiert. Nach der 
Reaktion wurde der Wasserstoff unter weiterem Kiihlen aus dem Kon- 
densationsgefaB abgepumpt. Der AsH, wurde in eine zylindrische Kiivette 
von 25 mm Durchmesser und 10mm Hohe umdestilliert, die anschlie- 
Bend abgezogen wurde. Die Ausbeute betrug etwa 80%. 


Beschreibung der MeBapparatur 
Die Versuchsanordnung ist in Fig. 3 dargestellt. Die Gammastrah- 
lung von der Quelle Q wird an dem Germaniumzylinder Ge von 30 mm 
yi Hoéhe und 30mm _ Durch- 
messer gestreut. Da die 
mittlere freie Weglange 
in bezug auf Compton- 
. 4 ie SSN Streuung nur etwa 25 mm 
betragt, ist es nicht sinn- 
N SN voll einen wesentlich gré- 
or EY Beren Streuk6rper zu ver- 
; wenden. (Der mittlere Weg, 
den ein Quant in Germa- 
nium zuriicklegen wiirde, 
p bis Resonanzstreuung ein- 
tritt, ist wesentlich gréBer, 
etwa 300 mm. Fiir eine Ab- 
sorption kommen namlich 
“Nj ‘nur’ Ge*-Kerme mit veinen 


\ genau zur Energie des ein- 
Pb os fallenden Quants passen- 
NS . den Komponente der ther- 


mischen Geschwindigkeit i 
Fig. 3. Querschnitt durch die Versuchsanordnung. Q Quelle. ndigkeit * 


Gz Germaniumstreukérper. Zn Vergleichsstreuk6rper aus Zink. Finfallsrichtung in Frage.) 
AAchse, um die Q geschwenkt werden kann, O Plastikszintillator. : ; 
C Casiumiodidszintillator. P Fotomultiplier. Pb Bleiabschirmung Die beiden Szintillato- 


ren, aus denen das Polari- 
meter besteht, sindin einen Bleikasten von 100mm Wandstarke eingebaut, 
wodurch der Nulleffekt betrachtlich reduziert wird. Sie sind unbeweglich. 
Quelle und Streuer sind auf einer um die Achse A drehbaren Scheibe ange- 
bracht. Die Anderung des Polarimeterwinkels erfolgt durch Schwenken der 
Quelle auf der Drehscheibe. Es wird bei den vier Winkeln 0° (in Fig. 3 
gezeigte Stellung), 90°, 180°, 270° gemessen. Der Szintillator O befindet 
sich in der Achse A unter einer konischen Bohrung. Er besteht aus 
einem Material von kleiner Ordnungszahl. Dadurch wird erreicht, daB 
in ihm nur wenige der einfallenden Quanten durch Fotoeffekt absorbiert 
werden, wahrend der gréBte Teil Compton-gestreut wird. Es wurde ein 
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mit Tetraphenylbutadien aktivierter Polystyrenzylinder von 60 mm 
Durchmesser und gleicher Héhe verwendet. Der seitliche Szintillator C 
ist ein thalliumaktivierter Casiumiodidkristall von 50 mm Durchmesser 
und 60mm Hohe. Er ist so aufgestellt, daB er im Mittel um 80° ge- 
streute Quanten erfaBt, da fiir einfallende 0,6-MeV-Quanten bei diesem 
Winkel die gréBte Asymmetrie vorhanden ist. 


Bei der Entwicklung des elektronischen Teils der Apparatur wurde 
das Hauptaugenmerk darauf gerichtet, daB die im Germanium Compton- 
gestreuten Quanten, deren Zahl mehr als 10?mal so groB wie die der 
resonant gestreuten ist, vollstandig von der Registrierung ausgeschlossen 
wurden. Da sie nach der Streuung eine wesentlich kleinere Energie 
als die resonant gestreuten Quanten haben, gelingt ihre Abtrennung 
durch eine gute Energiediskriminierung der in das Polarimeter ein- 
fallenden Strahlung. 

Die Intensitat des Lichtblitzes im Szintillator O bei Compton-Streu- 
ung ist proportional der vom Gammaquant an das Compton-Elektron 
abgegebenen Energie £,. Diese Energie ist bei nicht sehr groBen Streu- 
winkeln stark winkelabhangig. Damit man ausreichende Zahlraten er- 
halt, muB der Szintillator C einen groBen Winkelbereich erfassen. Da- 
durch erhalt man bei einheitlicher Energie der in das Polarimeter ein- 
fallenden Quanten dennoch eine breite Energieverteilung im Szintil- 
lator O. 

Die in den Szintillator C gestreuten Quanten geben wegen der relativ 
hohen Ordnungszahlen der Cs- und I-Atome ihre Energie £, zum gréBten 
Teil durch Fotoeffekt vollstandig ab. Die in beiden Szintillatoren ins- 
gesamt abgegebene Energie ist also gleich der Energie FE, des einfallenden 


Quants: 
Ee EE a E.. 


Sorgt man dafiir, daB beide Zahler Impulse liefern, deren Héhen der 
Energieabgabe FE, bzw. E, proportional sind und addiert sie, so ist die 
Héhe des Summenimpulses proportional der Energie FE, des einfallenden 
Quants. Diese erstmals von COLEMAN *®® angewandte Methode der ,, Total- 
absorption des Quants liefert ein gutes Energieauflésungsvermégen 
trotz groBen Winkelbereichs der Streuung. 

Die elektronische Schaltung des Totalabsorptions-Polarimeters zeigt 
Fig. 4. Es werden 14stufige Fotovervielfacher vom Typ MEI6262B 
verwendet. Die an den Anoden abgegriffenen Impulse werden iiber 
Kathodenfolger einer schnellen Koinzidenzstufe zugefiithrt. AuSerdem 
werden an den 12. Dynoden Impulse abgegriffen, deren Héhen den in 
den Szintillatoren abgegebenen Energien proportional sind. Diese Im- 


39 CoLEMAN, C.F.: Phil. Mag. 1, 166 (1956). 
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pulse werden in der Additionsstufe, nachdem ihre Hohen aufeinander 
abgestimmt wurden, tiberlagert. Die Summenimpulse werden verstarkt 
und in einen Einkanaldiskriminator geleitet. Die hier ausgesonderten 


Fig. 4. Blockschaltbild des Polarimeters. O Plastikszintillator. C Casiuniodidszintillator. P Fotoverviel- 
facher, A Anodenabgriff. D Dynodenabgriff. K Kathodenfolger. S schnelle Koinzidenzstufe. U Stufe zur 
Impulsaddition. V Verstarker. E Einkanaldiskriminator. L langsame Koinzidenzstufe. Z Zahlgerat 


Impulse gelangen in eine langsame Koinzidenzstufe. Nur wenn gleich- 
zeitig ein Signal von der schnellen Koinzidenzstufe eintrifft, wird ein 


Impuls an das Zahlgerat gegeben. 


Zur Priifung des Energieaufl6sungsvermégens des Polarimeters 
wurden an die Stelle des Germaniumstreuk6rpers verschiedene Gamma- 


663keV 


0 Impulshohe —> 


Fig. 5. TImpulsspektren der 323 KeV-Gammastrah- 
lung von Cr®t und der 663 KeV-Gammastrahlung 
von Cs!" im Polarimeter 


praparate gebracht und die Im- 
pulsspektra mit dem Einkanal- 
diskriminator aufgenommen. Fig. 5 
zeigt die Spektra fiir die 323 KeV- 
Strahlung von Cr® und die 663 
KeV-Strahlung von Csi87_ Die 
erhaltenen Linien sind nicht viel 
breiter als diejenigen, die man 
mit einem Compton-Spektrometer 
erhalten wiirde. Die schwachen 
Kontinua, die sich links an die 
Linien anschlieBen, sind Quanten 
zuzuschreiben, die aus dem Szin- 
tillator C wieder herausgestreut 
wurden, ohne ihre gesamte Energie 
abgegeben zu haben. Dieser Effekt 
ist wesentlich kleiner als bei einem 
Einkristallspektrometer, weil hier 
die Energien der Quanten infolge 


der vorausgehenden Streuung im Szintillator O kleiner sind und der Wir- 
kungsquerschnitt fiir Fotoeffekt bei kleinen Energien bedeutend starker 
zunimmt als der fiir Compton-Effekt. 
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Elimination des Untergrundes 


Die Ausscheidung der am Germanium Compton-gestreuten Ouanten 
gelingt wie weiter vorne beschrieben durch Energiediskriminierung, da 
die Compton-gestreuten Quanten in den Szintillatoren O und C kleinere 
Impulssummen ergeben als die resonant gestreuten. Es besteht lediglich 
die Méglichkeit, daB die Quelle Spuren von Gammastrahlen mit Ener- 
gien von der GrdéBenordnung 1 MeV emittiert, deren Compton-Quanten 
mit der Resonanzenergie vergleichbare Energien haben und deshalb 
mitgezahlt werden. 

Da die Zahl der am Germanium Compton-gestreuten Quanten relativ 
groB ist, kommt es vor, daB zwei Quanten gleichzeitig gestreut werden. 
Dabei tiberlagern sich die Impulse und es kann ein resonant gestreutes 
Quant vorgetauscht werden. Die Wahrscheinlichkeit fiir diesen Effekt 
1aBt sich aus der Formel N =tN? 


abschatzen. Es bedeuten N Zahl der Uberlagerungsimpulse pro Zeit, 
N, Zahl der Impulse von Compton-gestreuten Quanten pro Zeit, ¢ Im- 
pulsdauer. Fiir ¢=5 1077s, N =50s7 (5 mC-Praparat) erhalt man 
N=107%s1. Dieser Wert ist etwa 1/3, des unten gefundenen Resonanz- 
effektes. Hierbei wirkt sich die Addition der Impulse aus beiden Szin- 
tillationszahlern giinstig aus. Um eine Zahlung auszul6sen, miissen beide 
Compton-Quanten ihre volle Energie in den Szintillatoren abgeben, 
d.h. sie miissen beide in den Szintillator C gestreut werden. Wiirde 
man die Impulse vom Szintillator O allein diskriminieren, so wiirde eine 
Zahlung schon dann ausgelost, wenn nur eines der beiden Quanten in 
den Szintillator C gestreut wiirde, wodurch N etwa um einen Faktor 20 
vergroBert wiirde. 

Die durch die Bleiabschirmung direkt in die Szintillatoren gelangende 
Strahlung erzeugte einen starken Untergrund, der von 635 KeV-Strah- 
lung (von Se’, s. Fig. 1) bis zu kleinen Energien reichte. Um die von 
ihm verursachten Zahlraten méglichst klein zu halten, muB man mit 
moglichst engem Zahlkanal arbeiten, dazu ist wiederum ein moéglichst 
gutes Energieauflésungsvermogen des Polarimeters nétig. Bei Ein- 
stellung des Kanals auf die Halbwertsbreite der Resonanzlinie betrug 
der Untergrund etwa das 17fache des Resonanzeffektes bei einem Streu- 
winkel von 99°. Bei Streuung um 135° befand sich die Quelle naher 
bei den Szintillatoren, so daB das Verhaltnis noch ungiinstiger war. 

AuBer dem Compton-Effekt tritt mit der Resonanzfluoreszenz noch 
die elastische Streuung in Wettbewerb. Sie setzt sich aus drei Anteilen 
zusammen : 

1. Rayleigh-Streuung an gebundenen Elektronen. Diese bildet den 
Hauptteil der elastischen Streuung. 

2. Thomson-Streuung an den Kernen. 
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3. Delbruck-Streuung durch virtuelle Paarerzeugung im Coulomb- 
Feld der Kerne. 

Wirkungsquerschnitte fiir die elastische Streuung sind noch nicht 
befriedigend berechnet. Hier interessierende experimentelle Bestim- 
mungen fiir verschiedene Gammaenergien in Abhangigkeit von der 
Ordnungszahl der streuenden Kerne wurden von N. CrnpRo und 
K. Iraxovac®® durchgefiihrt. Bei Verwendung ihrer Ergebnisse erhalt 
man fiir das Verhaltnis aus der Zahl der am Germaniumzylinder elastisch 
gestreuten Quanten und der Zahl der resonant gestreuten Quanten nur 
etwa 1:20. 

Da sich die elastisch gestreuten Quanten energetisch nicht von den 
resonant gestreuten unterscheiden, gelingt ihre Elimination nur durch 
Vergleichsmessungen mit einem Streuk6érper, an dem keine Resonanz- 
fluoreszenz auftritt. Dabei lassen sich gleichzeitig die oben beschriebenen 
Effekte eliminieren. Es wurde zu diesem Zweck ein Zinkzylinder mit 
den Abmessungen des Germaniumstreuko6rpers hergestellt. Sollen beide 
Streuk6rper in bezug auf elastische Streuung 4quivalent sein, so muB 
nach den Messungen von CINDRO und ILAKovac das Gewicht des Zink- 
zylinders das 1,06fache des Germaniumzylinders betragen. Bei Aqui- 
valenz fiir Compton-Streuung ergibt die Rechnung einen Wert von 0,96. 
In der wirklichen Ausfiihrung betrug das Gewichtsverhaltnis der Streu- 
korper 1,00. Da die Dichte des Zinks groBer als die des Germaniums ist, 
wurden in den Zinkstreuer parallel zur Achse in gleichmaBigen Abstanden 
Locher gebohrt. 

Zur Priifung, ob die Streukérper in bezug auf Compton-Streuung 
aquivalent sind, wurde die Gammastrahlung eines Co®-Praparates ab- 
wechselnd am Germanium- und Zinkzylinder gestreut. Die Messungen 
wurden in vier verschiedenen Polarimeterstellungen ausgefiihrt. Die 
Ubereinstimmung der Zahlraten an Compton-gestreuten Quanten war 
100 (+1) %. 


Eichung des Polarimeters 

Falls polarisierte Gammastrahlung in das Polarimeter einfallt, ist die 
Zahl der am Szintillator O in die Ebene des magnetischen Vektors der 
einfallenden Strahlung gestreuten Quanten gré8er als die Zahl der in 
die Ebene des elektrischen Vektors der einfallenden Strahlung gestreuten 
Quanten. Das Verhaltnis R aus den Zahlraten in den entsprechenden 
Polarimeterstellungen bei vollstandig polarisierter einfallender Strahlung 
ist ein MaB fiir die Polarisationsempfindlichkeit der Anordnung. R hangt 
von der Energie der einfallenden Gammastrahlung und den verwendeten 
Raumwinkeln ab. Je gréBer diese beiden GréBen sind, desto kleiner 
wird R. Eine Berechnung von R fiir die gewahlten geometrischen Ver- 
haltnisse der Anordnung ist grundsitzlich nach der Klein-Nishina- 
40 CINDRO, N., u. K. ILaxovac: Nuclear Phys. 5, 647 (1958) 
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Formel*! moglich, zuverlassiger ist jedoch eine experimentelle Bestim- 
mung. Dazu sind Gammastrahlen von der gewiinschten Quantenenergie 
(hier 0,6 MeV) und einem bekannten Polarisationsgrad notwendig. Eine 
solche Gammastrahlung kann man durch Compton-Streuung um einen 
definierten Streuwinkel erhalten. 

Zu diesem Zweck wurde ein Co®-Praparat so auf der Drehscheibe 
des Polarimeters befestigt, da8 die im Mittel um einen Winkel von 56° 
an einem Aluminiumzylinder gestreuten Quanten in das Polarimeter 
gelangten. Diese Compton-Quanten haben dann eine breite Energie- 
verteilung um 0,6 MeV. Die genaue Energieauswahl erfolgte durch den 
Einkanaldiskriminator. Es wurde bei den Stellungen 0°, 90°, 180°, 270° 
der Drehscheibe mit und ohne Aluminiumstreuer gemessen. Zur Aus- 
wertung wurden die Differenzen aus den mit und ohne Streuer erhaltenen 
Zahlraten gebildet. Die Differenzen von den beiden Stellungen 0° und 
180° wurden addiert, ebenso die Differenzen von den beiden Stellungen 
90° und 270°. Das Verhaltnis der beiden Summen, das Asymmetrie- 


verhaltnis g, betrug: 
9g, = 1,491 £0,014. 


Als MaB fiir den Grad der Polarisation der Compton-Quanten kann 
das Verhaltnis #, aus den Intensitaten der Strahlung, deren elektrischer 
Vektor in der Streuebene liegt und der Strahlung, deren elektrischer 
Vektor in einer dazu senkrechten Ebene liegt, verwendet werden. #, 
wurde mit Hilfe der Klein-Nishina-Formel berechnet: 


P, = 0,432. 
R erhalt man aus g, und p, aus der Beziehung 
— os Pec 
1—4e"Pc 


Einsetzen der Zahlenwerte ergibt 
R(0;6 MeV) = 2397 =. 0,05. 


Fiir einfallende Strahlung von unbekanntem Polarisationsgrad P mibt 
man das Asymmetrieverhaltnis g und erhalt P aus der Beziehung 


= Ge AAK 4) 1 
- (ees) (a ee 1) 


Messungen 
Die zu den endgiiltigen Messungen verwendete As” H,- Quelle hatte 
zu Beginn eine Aktivitat von etwa 5 mC. Sie war so an der Drehscheibe 
(Fig. 3) angebracht, daB die um einen mittleren Winkel von 99° gestreu- 
ten Quanten in das Polarimeter gelangten. Es wurde in den vier Polari- 
meterstellungen abwechselnd mit Germanium- und Zinkstreuer gemessen. 


41 KLEIN, O., u. Y. Nisuina: Z. Physik 52, 853 (1922). 
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Die Anderung der Praparatstellung und das Auswechseln der Streuer 
erfolgte automatisch alle 2min. Die Zahlraten betrugen zu Beginn der 
Messungen im Mittel 32 Imp/min, der Effekt 1,9 Imp/min. Es wurde 
etwa eine Woche lang gemessen. Darauf wurde die Apparatur auf einen 
Streuwinkel von 135° umgestellt. Die Abschirmung der Zahler war 
hier schlechter. Zu Beginn der Messungen wurden im Mittel 56 Imp/min 
erhalten. Der Effekt betrug im Mittel 1,0 Imp/min. Die Messungen 
dauerten 14 Tage. 

Die Auswertung der Messungen erfolgte ahnlich wie bei der Eichung 
des Polarimeters (vorhergehendes Kapitel). Fiir die Asymmetrieverhalt- 
nisse g bei den Streuwinkeln 99° und 135° ergab sich: 


() = 2,04 40,36. (@)1a5° = 2,40 + 0,74. 
q /99° 


Daraus wurde der Polarisationsgrad P nach Gl. (1) berechnet: 


+ 0,179 aA Us 210 
P= (NC Pro O18 : 
99 0,691 0,139 135 0,530 ~ 0,330 


Diskussion der MeBergebnisse 
Der Drehimpuls des Ge**-Kernes im Grundzustand J, ist 0, da es 
sich um einen gg-Kern handelt. Dies geht auBerdem aus Untersuchungen 
des Mikrowellenspektrums von C. H. TownEs u.a. hervor #. Aus der 
Beziehung 
|Z, —I,| S Multipolordnung = J,+TJ,, 


wobei J, der Kerndrehimpuls im angeregten Zustand ist, folgt wegen 
a I, = Multipolordnung. 

Da elektrische und magnetische Ubergange derselben Multipolordnung 
angeregte Niveaus mit entgegengesetzter Paritat verlangen, liegt hier 
ein reiner Ubergang vor. Der nach der Theorie erwartete Polarisations- 
grad ist in Abhangigkeit vom Streuwinkel fiir M1-, M2-, F1-, E2- 
Ubergange in Fig. 6 aufgetragen. Bei der Berechnung der Kurven wur- 
den die fiir Gamma-Gammakaskaden von D. R. HamILTon e.a.4% 44 
hergeleiteten Richtungs-Polarisationskorrelationen benutzt. Das ist 
moglich, weil sich die Beziehungen nicht andern, wenn statt der Emission 
die Absorption eines Quants betrachtet wird. (Die zur Anregung ver- 
wendeten Gammaquanten sind wie weiter vorne beschrieben nur dann 
resonant, wenn der zerfallende As74-Kern durch die Neutrino- bzw. 
Positronenemission einen geeigneten Riicksto8 in Emissionsrichtung des 


42 Townes, C.H., J.M. Mays u. B.P. Dairey: Phys. Rev. 76, 700 (1949). 
48 Hamitton, D.R.: Phys. Rev. 74, 782 (1948) 
44 BIEDENHARN, L.C., u. M.E. Rose: Rev. Mod. Phys. 25, 729 (1953). 
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Gammaquants erhielt. Dadurch ist eine Auswahl der Emissionsrichtung 
des Neutrinos bzw. des Positrons bedingt, so daB die resonante Gamma- 
strahlung teilweise zirkular polarisiert ist. Diese zirkulare Polarisation 
hat keinen EinfluB auf die Richtungs-Polarisationskorrelation, da nur 
die lineare, nicht aber die zirkulare Polarisation eingeht.) 

Die beiden, in Fig. 6 ebenfalls eingetragenen MeBwerte bestitigen 
einen £ 2-Ubergang, so daB dem 596 KeV-Niveau des Ge?! der Kerndreh- 
impuls 2% und dieselbe Paritat wie 
dem Grundzustand zuzuschreiben 
sind. Da die Paritaét von gg-Kernen 
im Grundzustand stets gerade ist, 
handelt es sich also um einen 
2*-Zustand. 

Im Sinne des Kollektivmodells 
ist das 2*-Niveau als Vibrations- 
zustand eines spharischen Kernes 
zu deuten*®. Die verhaltnismaBig ge- 
ringe Anregungsenergie von 596 KeV 
paBt gut zu den bei benachbarten 
Kernen abseits der magischen Zah- 


Polarisationsgrad —= 


-7 ; 
len 20 und 50 gefundenen Werten 90° 135° 780° 
oad an Zahl ist Streuwinke! —~ 
( el wel magisc en anten seibs Fig. 6. Polarisationsgrad P von resonant gestreu- 


ist sie wesentlich groBer) 46 ter Gammastrahlung in Abhangigkeit vom Streu- 
~ winkel fiir E1-, E2-, M1-, M2-Ubergainge und 
Fiir den zweiten angeregten Zu- Drehimpuls O der streuenden Kerne im Grund- 


stand ware empirisch eineAnregungs- zustand nach der Theorie (Punktgeometrie). Die 
MeBwerte fiir Ge" sind eingetragen (endliche 


energie von etwa 1,3 MeV zu er- Raumwinkel) 

warten. Méglicherweise ]aBt sich die 

von R.M. Sincrartr*” bei Neutronenanregung gefundene 1,23 MeV- 
Gammastrahlung mit diesem Niveau in Verbindung bringen. 
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H. ScHopPer bin ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit, fiir seine Unterstiitzung 
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Uber Temperaturabhangigkeit und Form 
der langwelligsten Excitonenbande in KJ-Kristallen* 
Von 
URSULA HAUPT 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. Juli 1959) 


In the region of the first exciton band the extinction coefficient of KJ crystals 
has been measured between 20 and 900 °K, covering a range from 10-2 to 10° mm 1. 
Measurements were made on zone-refined single crystals, samples of KJ melted 
between quartz plates, and thin evaporated layers. Below 400 °K there are dif- 
ferences between the extinction curves measured on evaporated layers and on 
samples melted between quartz plates, which are ascribed to the higher concen- 
trations of lattice defects in evaporated layers. The extinction coefficient on the 
long-wave tail of the exciton band depends exponentially upon frequency. This 
exponential band shape does not agree with the Gaussian or Lorentzian shape 
computed by Toyozawa. 


§ 1. Einleitung 
Im ultravioletten Absorptionsspektrum der Alkalihalogenide fanden 
HirscH und Pout! 1929 eine Reihe verhaltnismaBig scharfer Banden, 
deren langwelligste sie einem Elektroneniibergang vom Halogen- zum 
Alkahion zuschrieben. Fir die spektrale Lage des Bandenmaximums 
gaben sie eine empirische Formel an: 


pe (1) 

40 Ev ‘ 
(x = Madelung-Faktor, =Ionenabstand, E —Elektronenaffinitat des 
Halogens, J = Ionisierungsarbeit des Alkaliatoms), die die MeBergebnisse 
innerhalb weniger Prozent wiedergibt. 


Nach Arbeiten von FRENKEL?, WANNIER? und SLATER und SHOCKLEY 4 
uber Anregungsniveaus im festen K6rper konnte die Entstehung dieser 
Eigenabsorptionsbande allgemeiner beschrieben werden: Die absorbierte 
Lichtenergie erzeugt einen Anregungszustand, der im Kristall frei be- 
weglich ist und als ,,Exciton‘’ bezeichnet wird. 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Physikertagung Essen 1958 und auf der 
Internat. Tagg. itber Halbleiter, Rochester, U.S.A. 1958. 

PE Webacyeisy, Ik, wh, IRE WA, 1eteisaee 7. Physik 59, 812 (1930). 

2 FRENKEL, J.: Phys. Rev. 37, 17, 1276 (1931). 

3 WANNIER, G.: Phys. Rev. 52, 1914 (1937). 

4 SLATER, J.C., u. W. SHOCKLEY: Phys. Rev. 50, 705 (1936). 
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Nach DExTER® sind beide Modelle gleichberechtigte Naherungen, 
die prinzipiell beide eine genaue Darstellung der Spektren ermoglichen 
sollten. 

Die Messungen von Hitscu und Pout sind bei Zimmertemperatur 
ausgefiihrt worden. Die Temperaturabhangigkeit der Excitonenbanden 
hat zuerst FESEFELDT® untersucht. Seine Messungen ergeben vor allen 
Dingen die Verschiebung des Bandenmaximums. Die Gestalt der Bande 
ist auBer durch die Temperatur wesentlich durch Gitterstérungen mit- 
bestimmt, die in den von ihm verwendeten Aufdampfschichten enthalten 
waren. 
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Fig. 1. Die Lichtschwachung einer aufgedampften K J-Schicht bei verschiedenen Temperaturen 
(entnommen aus °) 


Nachdem in den letzten Jahren der EinfluB von Gitterstorungen auf 
die optische Eigenabsorption in mehreren Arbeiten* ® untersucht worden 
ist, soll in der vorliegenden Arbeit Form und Temperaturabhangigkeit 
der langwelligsten Excitonenbande an méglichst st6rungsfreien Schichten 
und Einkristallen ausgemessen werden. Zur Ubersicht wird in Fig. 1 
der Verlauf der Lichtschwachung in einer aufgedampften k /-Schicht 
im Wellenlangenbereich zwischen 180 und 240 my bei verschiedenen 
Temperaturen gezeigt. Man sieht bei 20 °K die beiden langwelligsten 
Excitonenbanden und eine Stufe bei 200 my, die nach Tarr und PHILIPP!® 
dem Ubergang eines Elektrons vom Valenz- ins Leitungsband zugeordnet 
werden kann. Mit steigender Temperatur verschieben sich die Banden 
zu langeren Wellen; gleichzeitig beobachtet man eine Zunahme der Halb- 
wertsbreite. 

5 DEXTER, D.L.: Phys. Rev. 108, 707 (1957). 

8 FESEFELDT, H.: Z. Physik 64, 623 (1930). 

7 CuraRoTTI, G.: Phys. Rev. 107, 381 (1957). 

8 FISCHER, F.: Z. Physik 139, 328 (1954). 

9 MARTIENSSEN, W.: J. Phys. Chem. Solids 2, 257 (1957). 

LOLA Aes Hak PHinipp= ||peihvys, Chem. solids 3, 4) (1957): 
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Die hier aufgetragene Lichtschwachung enthalt auBer dem Absorp- 
tionsanteil noch Reflexions- und Streuungsanteile, die fiir aufgedampfte 
Schichten nicht genau bekannt sind; aus Messungen solcher Art kann 
deshalb die Form der Excitonenbanden nicht zuverldssig bestimmt 
werden. Dagegen ist es mdglich, an Einkristallen durch Messungen an 
Proben verschiedener Dicke die Reflexions- und Streuungsverluste zu 
ermitteln und den genauen Verlauf der Extinktionskonstante zu er- 
halten. An diesen dickeren Proben JaBt sich nicht die Extinktion in 
der Nahe der Maxima bestimmen, man kann jedoch den Auslaufer der 
langwelligsten Bande, die Extinktionskante des Kristalls, auf diese Weise 
ausmessen und dadurch die Bandenform auf der langwelligen Seite des 
Maximums bekommen. 

Entsprechende Messungen sind von MARTIENSSEN ® an KBr-Kristallen 
ausgefiihrt worden und haben fiir die Extinktionskonstante auf der lang- 
welligen Seite der Bande eine exponentielle Abhangigkeit von »/T er- 
geben. Hier soll diese exponentielle Gestalt der Excitonenbande am 
Beispiel von K J-Kristallen genauer nachgepriift werden, da die Bande 
in KJ in einem bequem zuganglichen Spektralbereich liegt. 


§ 2. Experimentelles 


a) MefBanordnung 
Gemessen wird die Lichtschwachung der Kristalle, definiert als 


auffallende Intensitat J, 


(2) 


Sie enthalt auBer der Extinktion auch Verluste durch Streuung und 
Reflexion. Wenn diese abgeschatzt werden kénnen (vgl. § 2c), kann 
man aus der korrigierten Lichtschwachung die Extinktionskonstante K 
ermitteln : 


durchgelassene Intensitat J ° 


ieee : (ini i7) ee (3) 


(d = Schichtdicke). Die Absorptionskonstante erhalt man daraus durch 
Multiplikation mit dem Brechungsindex m. In einem Spektralbereich, 
in dem » konstant ist, stimmt der Verlauf der Extinktion iiberein mit 
dem der Absorption. Fiir 7=1 sind Extinktions- und Absorptions- 
konstante identisch. 

Die Messungen werden ausgefiihrt mit einem Zeiss-Spektralphoto- 
meter M4Q mit Quarzprisma. Der Ausgangsspalt des Monochromators 
wird mit einem Quarz-FluBspat-Achromaten auf die MeBprobe abgebil- 
det. Als Lichtquelle dient im Wellenlangenbereich oberhalb 350 mu 
eine Wolframlampe, unterhalb 350 my eine von der Firma Dr. Kern & 
Sprenger in Géttingen gelieferte wassergektihlte H,-Lampe. Die kurz- 
wellige Grenze des erreichbaren Spektralgebiets liegt bei 205 mu. 
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Fir die Messungen bei hohen Temperaturen wird der Kristall in 
einem 15cm langen Rohrenofen auf die gewiinschte Temperatur er- 
warmt. Die Ofentemperatur wird iiber ein Ni—CrNi-Thermoelement 
mit einem Fallbiigelregler auf + 2° konstant gehalten. 


Um die Warmestrahlung, die sich besonders oberhalb von 800 °K 
storend bemerkbar macht, auszublenden, wird das Bild des Austritts- 
spalts auf dem Kristall mit einer Quarzlinse auf einen Spalt unmittelbar 
vor dem Multiplier abgebildet. Der Einflu8 der restlichen Ofenstrahlung 
kann im Verstaérker kompensiert werden. 


Messungen zwischen 20 und 500 °K werden in einem schon frither 
beschriebenen Kryostaten durchgefiihrt!. Die Temperatur des Kristall- 
tragers kann in diesem Bereich beliebig eingestellt und fiir die Dauer 
einer Messung (etwa 20 min) konstant gehalten werden. Temperaturen 
unterhalb von 20 °C erhalt man durch Kiihlen mit fliissigem Sauerstoff 
oder Wasserstoff, Temperaturen iiber 20 °C durch Einfiihren eines Heiz- 
fingers in den Kryostaten. Die Kristalltemperatur wird in diesem Be- 
reich mit einem Manganin-Konstantan-Thermoelement gemessen. 


b) Herstellen der MeBproben 


Da die Extinktionskonstante iiber einen Bereich von 7 Zehner- 
potenzen ausgemessen werden soll, von K =10~ bis K =10° mm}, ist 
es notwendig, die Dicke der Proben von 10-° bis 10 mm zu variieren. 
Bis herab zu einer Dicke von etwa 0,2 mm werden einkristalline Spalt- 
stiicke verwandt. Diinnere Schichten erhalt man durch Einschmelzen 
von KJ-Plattchen zwischen Quarzplatten. Driickt man die Quarz- 
platten wahrend des Schmelzens zusammen, kann man je nach auf- 
gewandtem Druck Schichtdicken bis herab zu 100 muy erreichen 
(HiiscH**), 

Da die Polierrauhigkeit der Quarzplatten in der gleichen GréBen- 
ordnung liegt, ist die Dicke dieser Schichten sehr ungleichmaBig. Dic 
MeBergebnisse konnen dadurch je nach GroBe der Dickendifferenzen in 
der MeBprobe erheblich verfalscht werden: Die gemessenen Extinktions- 
konstanten werden zu klein, die Kurven zu flach. Fiir die Messungen 
an den diinnsten geschmolzenen Schichten werden daher kleine Bereiche 
in den Proben ausgeblendet, in denen die Schichtdicke hinreichend 
konstant erscheint. 

Bis etwa 1» kann die Dicke der zwischen Quarz eingeschmolzenen 
Schichten durch Wagen des geschmolzenen KJ und Ausmessen der 
bedeckten Flache bestimmt werden. Darunter erhalt man die Schicht- 
dicke durch AnschlieBen der gemessenen Extinktionskurven an die schon 


1 Boscu, E.: Z. Physik 137, 89 (1954). 
12 Hriscu, R., u. R.W. Pont: Z. Physik 48, 384 (1928). 
Z. Physik. Bd. 157 16 
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vorhandenen Werte. Dazu ergeben sich zwei verschiedene Méglichkeiten: 
Erstens kann die Lage der Extinktionskante bei einer bestimmten Tem- 
peratur mit der von dickeren Proben verglichen werden, zweitens kann 
man die Temperaturverschiebung der Extinktionskante an die Tem- 
peraturverschiebung bei Proben bekannter Dicke anschlieBen. Beide 
Verfahren ergeben etwa die gleichen Dicken. 

Zum Ausmessen der Lichtschwachung bei sehr groBen Extinktions- 
konstanten werden Schichten mit Dicken zwischen 10 und 100 muy. auf- 
gedampft. Das Vakuum ist wahrend des Aufdampfens stets besser als 
5-410-6 Torr. Um méglichst stérungsfreie Schichten zu erhalten, wird 
bei Zimmertemperatur aufgedampft und anschlieBend einige Stunden 
zwischen 50 und 100 °C getempert, bevor man auf die MeBtemperatur 
abkiihlt. Die Dicken werden nach ToLansky?* 4 im Licht der griinen 
Quecksilberlinie bei 5461 A gemessen. Bei den diinnsten aufgedampften 
Schichten kann die Dicke auBerdem aus einem Vergleich der bei Zimmer- 
temperatur gemessenen Bandenhdéhe mit den von BAUER” bestimmten 
Werten der Extinktionskonstante berechnet werden. 


c) Fehlerquellen 


In dem gemessenen Lichtschwachungsverhaltnis In J,)/J sind aufer 
der Absorption noch Streuungs- und Reflexionsverluste enthalten. Man 
kann sie weitgehend ausschalten, indem man zwei Kristalle méglichst 
gleicher Oberflachenbeschaffenheit, aber verschiedener Dicke, gegen- 
einander miBt. Dieses Verfahren ist aber nur anwendbar wenn die Steil- 
heit der Extinktionskante nicht zu groB ist. 


Bei optisch guten Oberflachen, vor allem Spaltflachen, ist die Streu- 
reflexion in hinreichend groBem Abstand vom Bandenmaximum weit- 
gehend unabhangig von der Wellenlange. Man kann aus den Verlusten 
im absorptionsfreien Spektralgebiet die Verluste im Absorptionsgebiet 
abschatzen'®, Eine Kontrolle fiir diese Abschatzung erhalt man aus 
einem Vergleich der MeBwerte an verschieden dicken Kristallen. 


Bei tiefen Temperaturen sind diese Korrekturen nicht mehr anzu- 
wenden. Wegen der groBen Steilheit der Bande liegt die Bandenflanke 
in ihrem gesamten Verlauf sehr dicht beim Maximum, die Reflexion 
der Kristalle ist jetzt im ganzen MeBbereich stark wellenlangenabhangig; 
daher kann man am Verlauf der Lichtschwachung die Grenze zwischen 
absorptionsfreiem und Absorptionsgebiet nicht mehr deutlich erkennen. 
In diesem Bereich wird zur Korrektur der aufgenommenen Licht- 


13 TOLANSKY, S.: Nature, Lond. 152, 722 (1943). 

14 ToLansky, S.: Phil. Mag. 37, 390 (1946). 

15 Bauer, G.: Ann. Phys. (5) 19, 434 (1934). 

16 Moser, F., u. F. URBACH: Phys. Rev. 102, 1519 (1956). 
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schwachungskurven das von Tart und Puiripp! gemessene Reflexions- 
vermogen von K J-Einkristallen herangezogen. 

Neben den MeBfehlern, die durch die unbekannte Streureflexion an 
den Kristalloberflachen bedingt sind, entsteht eine zweite Fehlerquelle 
durch die spektrale Bandbreite des MeBlichts. Sie betragt im MeBgebiet 
etwa 0,005 eV bei 350 my und 0,015 eV bei 214 my. Auch dieser Fehler 
fallt, da die zu messende Extinktionskante dann sehr steil wird, um so 
mehr ins Gewicht, je tiefer die Temperatur ist. Moser und UrBacu!é 
haben fiir einen exponentiellen Verlauf der Extinktionskonstante mit 
der Frequenz den durch die spektrale Bandbreite verursachten Fehler 
berechnet. Es zeigt sich, daB die Extinktionskonstante auf Grund dieses 
Fehlers bei kleiner Lichtschwachung zu groB, bei groBer dagegen zu 
klein gemessen wird. Bei einer Lichtschwachung (In Jo/J) or. =1 wird 
dieser MeBfehler zu Null. Zur Auswertung bei tiefen Temperaturen 
werden daher nur die Me8punkte benutzt, fiir die das zutrifft. 

SchlieBlich ist noch der durch Temperaturschwankungen verursachte 
Fehler zu beriicksichtigen. Fiir eine exponentielle Gestalt der Extink- 
tionskante erhalt man fiir eine feste Wellenlange bei einer relativen 
Temperaturschwankung A7/T einen relativen Fehler in der Extinktions- 


< K/K: 
pentane AS WRC ATE dae (4) 
mit g=4 5/9 10% aus, Gl. (5). 

Im MeBgebiet ist der relative Temperaturfehler stets kleiner als 2%. 
Das ergibt im ungiinstigsten Fall, bei kleinen Extinktionskonstanten, 
einen MefBfehler von 20%. Wegen der logarithmischen Auftragung der 


Fig. 4 entspricht das aber nur einer Unsicherheit in der Ordinate um 
0,8 mm. Bei h6heren Extinktionskonstanten wird dieser Fehler kleiner. 


d) Reinigung der Kristalle 

Im vorigen Abschnitt wurden nur die apparativ bedingten MeBfehler 
diskutiert. Beim KJ wird das Ausmessen der Extinktionskante auBer- 
dem noch durch Verunreinigungen erschwert, deren Absorption der 
Eigenabsorption unmittelbar vorgelagert oder tiberlagert ist. In Fig. 2 
zeigt Kurve 1 den an einem Kristall der Firma Korth, Kiel, gemessenen 
Extinktionsverlauf bei 20 °K. Bei 232 und 224 my sieht man die TI- 
Phosphorbanden”: 17, die den FuB der Eigenabsorption verdecken. Das 
Extinktionsverhalten eines nach KyropouLos'® an Luft gezogenen 
Kristalls — Ausgangsmaterial KJ p.a. von Merck — zeigt Kurve 2: 
Die Tl-Banden sind verschwunden, aber eine breite Stufe in der Héhe 
K =1mm_* bei etwa 230 my ist immer noch der Eigenabsorption vor- 
gelagert. Diese Stufe wird abgebaut, wenn man einen Kristall vom 
eect NMuspReb. Heys Ga). DELBECO 4s). Chem. Phys. 88, 892) (1953): 


18 Kyropoutos, S.: Z. anorg. allg. Chem. 154, 308 (1926). 
16* 
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gleichen Ausgangsmaterial nach einem etwas abgeadnderten Verfahren 
von STOCKBARGER”® im Vakuum zieht (Kurve 3). Beim Ziehen an Luft 
werden demnach sauerstoffhaltige Stérstellen eingebaut, deren Absorp- 
tion der Eigenabsorption tiberlagert ist °. 

Um zu sehen, wie weit die Lage der Kurve 3 noch durch Verunreini- 
gungen bestimmt ist — nach einer Arbeit von RotFE* konnte man ver- 
muten, da der Kristall noch absorbierende OH -Stérstellen enthalt — 
ist das Kristallpulver vor dem Aufschmelzen bei allmahlich ansteigender 
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Fig. 2. Extinktionsverlauf von vier KJ-Kristallen Fig. 3. Temperaturabhangigkeit der Stdrstellen- 
verschiedenen Reinheitsgrades. 7 von Kortu ge- bande. Die dick ausgezogenen Kurven zeigen die 
liefert, 2 an Luft gezogen, 3 im Vakuum gezogen, Extinktion der zonengereinigten, die dtinnen die 
4 zonengereinigt Extinktion der an Luft gezogenen Kristalle 


Temperatur 80 Std lang im Hochvakuum getrocknet und anschlieBend 
im Vakuum gezogen worden. Der gemessene Extinktionsverlauf stimmt 
iiberein mit Kurve 3. Auch Behandlung der Schmelze mit Joddampf, 
um vorhandene Sauerstoffverbindungen zu reduzieren, bringt keine 
Anderung der Extinktion mehr. Kurve 4 zeigt den Extinktionsverlauf 
eines Kristalls nach acht Durchgingen im Zonenieinigungsverfahren 
in einer im hiesigen Institut gebauten Apparatur?2. Man erkennt deut- 
lich, daB durch die Zonenreinigung noch eine wesentliche Verbesserung 
der Lichtdurchlassigkeit im UV erreicht worden ist. 


19 STOCKBARGER, D.C.: Rev. Sci. Instrum. 7, 133 (1936). 
20 KERCKHOFF, F.: Diss. Gottingen 1959. 

1 ROLFE, F.: Phys. Rev. Letters 1, 56 (1958). 

= Grtnvic, H.: Diplomarbeit Géttingen 1957. 
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In Erganzung zu Fig. 2 zeigt Fig. 3, in welcher Weise der Unter- 
schied in der Extinktion verschieden reiner Kristalle durch die MeB- 
temperatur beeinfluBt wird. Es ist die Extinktion fiir einen zonen- 
gereinigten (dick ausgezogene Kurven) und einen an Luft gezogenen 
Kristall bei den MeBtemperaturen 20, 200 und 400 °K aufgetragen. Die 
breite vorgelagerte Extinktionsstufe bei 20 °K, die durch die Sauerstoff 
enthaltenden Stérstellen hervorgerufen wird, ist bei 400 °K fast ganz 
unter dem Auslaufer der Grundgitterabsorption verschwunden. 


§ 3. MeBergebnisse 
a) Messungen bet Temperaturen oberhalb 200 °K 


Fig. 4 zeigt die Gestalt der Extinktionskante in K J-Kristallen bei 
einer Reihe von Temperaturen bis herauf zu 900 °K. Die Extinktions- 
konstante ist im logarithmischen MaBstab gegen die Photonenenergie hy 
aufgetragen. Die eingezeich- 
neten MeBpunkte sind an 7 
Einkristallen und zwischen mm 
Quarz eingeschmolzenen Pro- KJ 
ben aufgenommen worden. Auf AC\\\sraen ee ee 
der langwelligen Seite der 
Maxima lassen sie sich durch 
Geraden verbinden, deren 
Steilheit mit steigender Tem- 
peratur abnimmt. Die an 
aufgedampften Schichten er- 
haltenen Extinktionskurven 
sind ohne MeBpunkte einge- 
zeichnet. Bei 400 und 500 °K 
schheBen sie gut an die an 
kompakten Schichten gemes- 
senen Extinktionskonstanten 
an. Unterhalb von 400 °K 220 2400 «260 S00 mp 340 

: : : Wellen/ange 
paint ic nan pe me Fig. 4. Die Extinktionskante von KJ zwischen 20 und 
Differenz im Extinktionsver- 900° K. Die an aufgedampften Schichten gemessenen 
ee rico cue eee ee ee 
gedampfter Schichten nimmt Extinktionskurven kompakter Schichten an 
mit tieferen Temperaturen zu: 
Die zwischen Quarz eingeschmolzenen Proben sind bei gleicher Wellen- 
lange durchsichtiger als die diinneren Aufdampfschichten. 

Wie auch in Fig. 1 schon zu sehen war, findet man mit zunehmender 
Temperatur eine Rotverschiebung der Bande: Erstens verschiebt sich 


das Maximum, und zweitens riickt der FuB der Bande wegen der zu- 
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nehmenden Halbwertsbreite zu langeren Wellen vor. Der Extinktionsver- 
lauf auf der kurzwelligen Seite vom Maximum zeigt, daB sich die Bande mit 
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Fig. 5. Parameterdarstellung der Extinktionskante von 


KJ. Zu jeder Temperatur ist diejenige Photonenenergie 
angegeben, bei der die Extinktionskonstante K den am 
rechten Bildrand angegebenen Wert annimmt 
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Fig. 6. Giiltigkeit des Exponentialgesetzes fiir die an KJ 

gemessene Extinktionskante. Die gestrichelten Geraden 

sind nach Gl. (5) berechnet, die ausgezogenen Kurven 
geben den gemessenen Extinktionsverlauf wieder 


zunehmender Temperatur 1m- 
mer weniger iiber das anschlie- 
Bende Kontinuum erhebt. 

Die Temperaturverschie- 
bung und die zunehmende 
Steilheit der Bandenflanke bei 
tiefen Temperaturen sieht man 
noch deutlicher in Fig. 5. In 
diesem Bild ist in Abhangig- 
keit von der MeBtemperatur 
diejenige Photonenenergie auf- 
getragen, bei der die Extink- 
tionskonstante den auf der 
rechten Seite des Bildes an- 
gegebenen Wert annimmt. 
MeBpunkte, die fiir den glei- 
chen Wert der Extinktions- 
konstante gelten, lassen sich 
durch Geraden_ verbinden. 
Diese Geraden schneiden sich 
alle in einem Punkt. Das be- 
deutet in der logarithmischen 
Darstellung der Fig. 4: Die 
Steilheit der Bandenflanke ist 
der Temperatur umgekehrt 
proportional. 

Der langwellige Abfall der 
Excitonenbande laBt sich dem- 
nach darstellen durch eine 
Formel, wie sie auch Mar- 
TIENSSEN® fiir KBr gefunden 


hat. Fiir die Extinktions- 
konstante K gilt: 
hyvy—hy 
Ke Kaus a (5) 


mit den Konstanten Kot 
5,9-108mm™, hy=5,89 eV, 
o =0,82. 


Diese hier gefundene exponentielle Abhangigkeit der Extinktions- 
konstante von y/7 ist zuerst 1953 von URBACH® an den Silberhalogeniden 


ce URBACH, F.: Phys. Rev. 92, 1324 (1953). 
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innerhalb eines beschrankten Temperatur- und Extinktionskonstanten- 
bereichs beobachtet worden. Einen Uberblick iiber die Giiltigkeit des 
Exponentialgesetzes fiir die an K J gemessene Extinktionskante gewinnt 
man aus Fig. 6. Die gestrichelten Geraden stellen den aus Gl. (5) be- 
rechneten Verlauf der Extinktionskonstante dar, ihr Schnittpunkt hat 
die Koordinaten Ky und hy,. Die ausgezogenen Kurven geben die MeB- 
ergebnisse wieder. Auf der langwelligen Seite des Maximums weichen 
die MeBkurven von den gestrichelten Geraden ab. Fiir die spektrale 
Lage des Bandenmaximumss findet man in Ubereinstimmung mit friiheren 
Ergebnissen®-® eine lineare Verschiebung mit der Temperatur: 


Nnax =hyy—BIT, mit B =8,34-10-4eV/°K. (6) 


In Fig. 5 ist die Lage der Bandenmaxima ebenfalls eingetragen und mit 
Max. bezeichnet. Sie schneidet ebenso wie die an kompakten Schichten 
erhaltenen Geraden die Ordinate bei hr =5,89 eV. 


b) Messungen bet Temperaturen unterhalb 200 °K 


Unterhalb 200 °K machen sich beim Ausmessen der Bandenflanke 
wegen ihrer groBen Steilheit die in § 2c diskutierten Fehler besonders 
stark bemerkbar. Fig. 7 zeigt die Messungen bei 20 und 90 °K noch 
einmal in vergréBertem MaBstab. Man sieht den an kompakten Kristall- 
proben gemessenen Extinktionsverlauf — im logarithmischen MaBstab 
des Bildes als Gerade dargestellt — und die in dieser Darstellung sehr 
breiten, an Aufdampfschichten gemessenen Maxima. 


Das Zustandekommen der eingetragenen Geraden ist fiir 20 °K oben 
rechts in Fig. 7 herausgezeichnet. Der durch die Bandbreite des Meb- 
lichts verursachte Fehler ]aBt die an verschiedenen Probendicken ge- 
messenen Extinktionskurven zu flach erscheinen. Sie schlieBen nicht 
mehr wie bei héheren Temperaturen aneinander an, sondern liegen an- 
nahernd parallel zueinander in Ordinatenrichtung verschoben. Aus jeder 
MeB8kurve wird nur der Punkt entnommen, fiir den die korrigierte Licht- 
schwachung gleich 1 ist, da dann der Bandbreitenfehler verschwindet. 
Die Verbindung dieser Punkte liefert die eingezeichneten Geraden. 

Beim Ausmessen der Maxima ist der Bandbreitenfehler wegen der 
abnehmenden Steilheit nicht mehr so groB. Die an Aufdampfschichten 
verschiedener Dicke gemessenen Extinktionskurven stimmen annahernd 
iiberein. 

Bei K =0,2 mm liegt der MeBpunkt auf der langwelligen Seite 
des extrapolierten Bandenverlaufs. Der FuB der Bande wird demnach 
immer noch durch die Absorption von Verunreinigungen tiberdeckt, die 
bei dem ReinigungsprozeB zuriickgeblieben sind. 
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Die gestrichelten Geraden bezeichnen den nach Gl. (5) berechneten 
Verlauf der Bandenflanke. Im Vergleich dazu liegen die bei 20 und 
90 °K gemessenen Extinktionskurven zu langwellig. Berechnet man 
nach Gl. (6) die Lage des Maximums fiir 20 und 90 °K, so ergibt sich 
auch hier eine Rotverschiebung 
der gemessenen gegeniiber den 
berechneten Werten. AuBerdem 
zeigt Fig. 7, daB man gegentiber 
den berechneten Geraden bei 
20 °K eine zu geringe, bei 90° K 
eine zu groBe Steigung findet. 


50 5G 58 57 56 55 eV 


3 IE 


Bei Extrapolation auf den 
absoluten Nullpunkt ergibt die 
Gl. (5) eine scharfe Linie bei hv, 
in der Fig. 5 dargestellt durch 
den Schnittpunkt der Geraden 
bei O°K. Diese Linie wird in 
Wirklichkeit nicht erreicht. Die 
gefundene Rotverschiebung der 

oF eer a 225 mpl gemessenen Extinktionskonstan- 
Welleniénge ten gegeniiber den aus Gl. (5) 

Fig. 7. Das Extinktionsverhalten von KJ bei 20 und berechneten bedeutet, daB die 
90 °K, gemessen an kompakten Kristallproben (aus- MeBpunkte fiir 20 und 90 OK 


gezogene Geraden) und an Aufdampfschichten (Glok- 
kenkurven). Oben rechts sind fiir 20°K vier MeB- unterhalb der in Fig. 5 gezeich- 
kurven  herausgezeichnet. Wegen der spektralen a é : 
Bandbreite des MeBlichts sind sie gegen die Extink- neten Geraden legen. Die bei 
tionskante geneigt. Ihnen wird der Punkt entnom- 20° K gemessene Lage des Banden- 
men, fiir den K-+d=1 ist. Die Verbindung die- ; , 
ser Punkte liefert die dick ausgezogenen Geraden. maximums bei 5,83 eV findet 
Die gestrichelten Geraden stellen den aus Gl. (5) ; 7 ; wy 
berechneten Verlauf der Extinktionskonstante dar man auf der mit Max. bezeich 
neten Geraden bei 75 °K; aus 
den MeBwerten fiir Lage und Steilheit der Bandenflanke bei 20 °K 


ergeben sich Temperaturwerte von 66 bzw. 80 °K. 


70 


70° 


§ 4. Diskussion 


a) Vergle:ch der Messungen an aufgedampften und zwischen Quarz 
eingeschmolzenen Proben 


In Fig. 4 sind die an aufgedampften K J-Schichten gemessenen Ex- 
tinktionskurven ohne MeBpunkte eingezeichnet. Bei 400 und 500 °K 
schlieBen sie gut an die an kompakten Schichten gemessenen Werte an, 
unterhalb von 400 °K ist das nicht mehr der Fall. 


Unterschiede im Extinktionsverhalten aufgedampfter und gepreBter 
Proben sind auch frither schon beobachtet worden!?. Sie wurden ver- 
ursacht durch den hohen Gehalt an Gitterstérungen in den damals 
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verwendeten Aufdampfschichten. Im Verhaltnis dazu sind die jetzt 
hergestellten Schichten als nahezu stérungsfrei anzusehen. Die friiher 
gemessene Verschiebung des Maximums kann an ihnen nicht mehr 
beobachtet werden. 

Die Breite der Extinktionsbande dagegen ist an aufgedampften K J- 
Schichten gr6Ber als an zwischen Quarz gepreBten Proben. Da die MeB- 
werte an Schichten verschiedener Dicke annahernd iibereinstimmen, 
modchte man annehmen, da es sich hier nicht nur um einen durch 
Streureflexion der Aufdampfschichten bedingten Effekt handelt, sondern 
daB tatsdchlich eine Verbreiterung der Extinktionsbande vorliegt. 
FiscHER®’ hat mit abschreckender Kondensation und durch Zusitze 
stark gestérte Schichten hergestellt und deren verbreiterte und ver- 
schobene Extinktionsbanden der geringen KorngréBe der Schichten und 
ihrer hohen Konzentration an Fehlordnungen zugeschrieben. Es scheint 
so, als ob auch bei gut getemperten Proben die zuriickbleibenden Gitter- 
stoérungen, vor allem Korngrenzen, eine Verbreiterung der Extinktions- 
bande verursachen, die bei gepreBten Schichten wegfallt. 

Bei héheren Temperaturen ist die durch thermische St6rungen ver- 
ursachte Bandbreite so groB, daB die Verbreiterung durch Gitterstérun- 
gen dagegen nicht mehr ins Gewicht fallt. Der Extinktionsverlauf an 
aufgedampften und gepreBten Schichten stimmt iiberein. Experimentell 
kann das nur bei 500 °K bestatigt werden. Bei héheren Temperaturen 
kann man keine Aufdampfschichten mehr verwenden, weil diese dann 
zausammenflocken oder verdampfen, bei tieferen Temperaturen miissen 
die zwischen Quarz gepreBten Schichten so diinn sein, daB es nicht mehr 
gelingt, sie mit hinreichend homogener Dicke herzustellen. 


b) Abweichungen des gemessenen Extinktionsverlaufs von dem 
Exponentialgesetz der Gl. (5) 


Die schon in § 3b angegebene Gleichung 


hyy—hyv 


Grea g sees llth (P08, (5) 
beschreibt den spektralen Verlauf der Extinktionskonstante auf der 
langwelligen Seite der Bande. Ihren Giiltigkeitsbereich zeigte Fig. 6: 
Mit zunehmender Temperatur weichen die gemessenen Kurven bei immer 
niedrigeren Extinktionskonstanten von dem durch Gl. (5) gegebenen 
Verlauf ab. Bei 900 °K beginnt diese Abweichung schon bei 4/.9 Aynax; 
ber 500 °K erst bei 4/5 Ay. - 

Mit zunehmender Temperatur wird die Bande auBerdem niedriger. 
Der gemessenen linearen Temperaturverschiecbung des Maximums: 


Wie Pl amit fp =313;34- 40% eV) K (6) 
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entspricht aber nach Gl. (5) eine konstante Bandenhdhe Kk oe ah05 
mm, der sich die gemessenen Bandenmaxima bei tiefen Temperaturen 
nahern. Mit diesem A*,, kann man statt der Gl. (5) auch schreiben: 


hy, —hy 
ax 
go max 


KR Re thie (5a) 


mInax 


wobei hv,,, die Lage des Bandenmaximums bei der jeweiligen MeB- 
temperatur 7 angibt. 


Die bei steigender Temperatur zunehmende Abweichung des gemes- 
senen Extinktionsverlaufs von dem oben angegebenen Exponentialgesetz 
erscheint verstandlich, da man erwartet, daB das Produkt aus Halb- 
wertsbreite und Hdhe der Bande annahernd konstant bleibt. 


Eine Abweichung der MeBergebnisse von der Gl. (5) bzw. (5a) findet 
man auch bei tiefen Temperaturen. Bei Extrapolation auf den absoluten 
Nullpunkt liefert die Gl. (5) eine scharfe Linie bei 4») mit der Hohe Ko. 
Fiir die Absorption eines Excitons im starren Idealgitter wiirde man 
diese Absorptionslinie auch erwarten. In Wirklichkeit kann man sie 
natiirlich nicht messen, da wegen der Nullpunktsenergie und wegen ein- 
gefrorener Gitterst6rungen auch beim absoluten Nullpunkt kein ideales, 
starres Gitter vorliegt. Steilheit und Lage der Bande werden sich daher 
mit abnehmender Temperatur Grenzwerten nahern, die durch den ver- 
bleibenden Energiegehalt des Kristalls bestimmt sind: Der Kristall verhalt 
sich so, als ob seine ,,innere Temperatur“‘ hoher ware als die MeB- 
temperatur. 


In §3b sind aus den bei 20 °K erhaltenen MeBdaten nach Gl. (5) 
,imnere Temperaturen“ zwischen 66 und 80 °K berechnet worden. Nach 
Messungen von BARRON, BERG und Morrison” betragt die Nullpunkts- 
energie von KJ 2,96- 10 eV/Molekiil. Dem entspricht eine ,,Null- 
punktstemperatur® von 58 °K. Bei 20 °K ist demnach der Energiegehalt 
des Kristalls im wesentlichen durch die Nullpunktsenergie bestimmt. 


§ 5. Schlu8bemerkungen 


Die Gestalt der Excitonenbande in den Alkalihalogeniden ist in 
jiingster Zeit von ToyozaAwa”® theoretisch behandelt worden. Er be- 
rechnet bei tiefen Temperaturen eine Lorentz-Form fiir die Absorptions- 
bande, bei hohen Temperaturen eine GauB8-Form. Messungen an Auf- 
dampfschichten, wie die in Fig. 4 dargestellten, werden von ihm zur 
Bestatigung seiner Theorie herangezogen. Aus diesen Messungen kann 
man aber, wegen des unbekannten Streuungs- und Reflexionsanteils 


24 BARRON, T.H.K., W.T. BERG u. J.A. Morrison: Proc, Roy. Soc. Lond, 
Ser. A 242, 467 (1957). 
*° Torozawa, Y.: Progr. Theoret. Phys. 20, 53 (1958). 
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an der gemessenen Lichtschwachung, die Form der Bande nicht zuver- 
lassig bestimmen. Auch aus den vorliegenden Messungen kann iiber die 
Form der Bande in der Nahe des Maximums keine genauere Aussage 
entnommen werden, jedoch ist jetzt die Gestalt ihres langwelligen Aus- 
laufers tiber viele Zehnerpotenzen ausgemessen worden. In diesem 
Spektralbereich ist der Brechungsindex gegeniiber der Extinktions- 
konstante nur sehr wenig von der Wellenlange abhangig, er kann als 
nahezu konstant angesehen werden. Unter dieser Voraussetzung kann 
aus dem gemessenen exponentiellen Verlauf der Extinktionskonstante 
(Gl. (5)] auch fiir die Absorptionskonstante auf eine exponentielle Ab- 
hangigkeit von der Frequenz geschlossen werden. Diese laBt sich weder 
mit der berechneten Gau8-Form, noch mit der Lorentz-Form zur Dek- 
kung bringen, die Abweichungen liegen weit auBerhalb der Fehlergrenzen. 


Ein anderes Beispiel einer Extinktionsbande im festen Kérper, fiir 
die ebenfalls theoretische und experimentelle Untersuchungen zur 
Bandenform durchgefiihrt worden sind, ist die F-Zentrenbande in den 
Alkalihalogeniden. Hier stimmen die Messungen von Motitwo?* und 
die neueren Ergebnisse von HESKETH und SCHNEIDER?’ weitgehend mit 
der Theorie von PEKAR*® iiberein, die bei hohen Temperaturen eine 
GauB-Form, bei tiefen Temperaturen eine temperaturunabhangige, 
kompliziertere Bandenform liefert. Diese Ubereinstimmung darf man 
aber, abgesehen von der fiir einen solchen Vergleich nicht ausreichenden 
Me8Bgenauigkeit — die F-Bande kann nur tiber einen kleinen Extinktions- 
konstantenbereich ausgemessen werden — schon deshalb nicht zu hoch 
bewerten, weil die Pekarsche Theorie nach der Auffassung des Autors 
(loc. cit. S.151, Anm.) nur in begrenztem Umfang auf die Alkalihalogenide 
anwendbar ist. 

Die theoretische Berechnung von Bandenformen ist beim festen 
K6rper, wegen der hohen Dichte und der dadurch bedingten starken 
Wechselwirkung der Bausteine miteinander, besonders schwierig. Bei 
Gasen liegen wegen der gréBeren Abstande der Atome oder Molekiile 
voneinander etwas iibersichtlichere Verhaltnisse vor. Hier ist es még- 
lich, die Bandenform verhaltnismaBig einfach zu behandeln: Man kann 
verschiedene Faktoren, die die Gestalt der Bande bestimmen — z.B. 
natiirliche Linienbreite, Doppler- und StoBverbreiterung — unabhangig 
voneinander betrachten. Man erhalt z.B. im Falle der Strahlungs- 
dimpfung und der StoBverbreiterung eine Lorentz-Form, im Falle der 
Doppler-Verbreiterung eine GauB-Form. In einzelnen Fallen kann man 
auch Spektralbereiche finden, in denen die experimentell gefundene 


26 MoLtwo, E.: Z. Physik 85, 56 (1933). 

2? HESKETH, R.V., u. E.E. SCHNEIDER: Phys. Rev. 95, 837 (1954). 

28 Pekar, S.J.: Untersuchungen iiber die Elektronentheorie der Isristalle, 
Berlin: Akademie-Verlag 1954. 
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Bandenform tiberwiegend durch einen einzigen Mechanismus bestimmt 
wird. So kann man fiir die Schwingungs- und Rotationsbanden im 
Ultraroten in einen: bestimmten Druckbereich die natiirliche Linienbreite 
und die Doppler-Breite gegeniiber der Druckverbreiterung vernach- 
lassigen. Die theoretisch fiir diesen Fall berechnete Lorentz-Form der 
Extinktionsbande konnte an den Rotationsschwingungsbanden des HCl 
von BECKER”? und BENEDICcT u. Mitarb.*° experimentell nachgewiesen 
werden. Im allgemeinen ist es jedoch wegen des mangelnden Auf- 
lésungsvermégens der Spektralapparate nicht mdglich, die Bandenform 
direkt zu bestimmen, man kann lediglich aus Messungen der Breite 
und der Flache unter der Absorptionskurve indirekt auf ihre Gestalt 
schheBen. 

Fir die Anregung zu dieser Arbeit und ihre stete Férderung bin ich Herrn 
Prof. Dr. R. Hirscw und Herrn Privat-Dozenten Dr. W. MarTIENSSEN zu herz- 


lichem Dank verpflichtet. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir 
die leihweise Uberlassung eines Zeiss-Spektralphotometers. 


29 BECKER, H.: Z. Physik 59, 583 (1930). 
30 BENEDICT, W.S., R. HERMAN, G.E. Moore u. S. SILVERMAN: Canad. J. 
Phys. 34, 850 (1956). 
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Aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt Braunschweig 


Uber einen Einflu8 adsorbierter Gase auf die 
Supraleitung diinner Thalliumschichten 


Von 
W. RUHL* 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 6. August 1959) 


Diinne Tl-Schichten werden durch Aufdampfen auf kristallinem Quarz bei Tem- 
peraturen zwischen 3 °K und 90 °K erzeugt und mit hoher relativer Genauigkeit 
die Ubergangskurven zur Supraleitung untersucht. Durch Zufiihren definierter 
Mengen von Sauerstoff, Stickstoff und Wasserstoff wird nachgewiesen, da mit 
zunehmender Bedeckung der Schichtoberflache mit adsorbierten Gasmolekiilen 
die Ubergangstemperatur laufend abnimmt. Mit fortschreitender Gasadsorption 
wird ein Sattigungszustand der Schicht erreicht. Von jetzt an bleibt die Ubergangs- 
temperatur praktisch konstant. Durch eine solche bei 3 °K entstehende physi- 
kalisch adsorbierte Gasschicht kann die Ubergangstemperatur von Tl-Schichten 
mit einer mittleren Dicke von 200 bis 300 A um 1 bis 2: 10-2 °K erniedrigt werden. 
Auch ohne absichtliche Gaszufuhr verschiebt sich der Sprungpunkt der Schichten 
mit der Zeit nach tieferen Temperaturen und zwar im Mittel um 5-104 °K pro 
15 min. Nach den durchgefiihrten Versuchen ist dies dem Einflu8 adsorbierter 
Restgase (Druck im Praparatraum kleiner als 10°-%Torr) zuzuschreiben. 


1, Einleitung 


Die Erforschung der Struktur und besonders der physikalischen 
Eigenschaften diinner Schichten hat in den letzten Jahren sehr an 
Bedeutung gewonnen. Das Tempo dieser Entwicklung wurde sicher 
sehr stark durch die erheblichen Fortschritte auf dem Gebiete der 
Vakuumtechnik gefdrdert. Erst die Erzeugung besten Vakuums er- 
méglicht es, saubere reproduzierbare Ergebnisse zu erzielen. Dann aller- 
dings kénnen die Untersuchungen an diinnen Schichten, wie H. MAYER? 
gezeigt hat, wesentlich zur Beantwortung von Grundfragen der Physik 
beitragen. 

Manche Probleme lassen sich iiberhaupt nur durch die Methode der 
diinnen Schichten bearbeiten. Man denke z.B. an die Veranderung der 
elektrischen Leitfahigkeit durch an einer Metalloberflache adsorbierte 
Fremdmolekiile. In einer dicken Probe wiirden sich die Veranderungen 
der Elektronenzustinde an der Oberflache oder die Beeinflussung der 


* Braunschweig, Physikalisch-Technische Bundesanstalt. 
1 Maver, H.: Physik diinner Schichten. Stuttgart 1950 u. 1955. 
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Konzentration der Leitfahigkeitselektronen nur noch minimal aus- 
wirken. So fanden pE BoER und KrAAK? und in systematischen Arbeiten 
SUHRMANN3s4 u. Mitarb. an diinnen Metallschichten eine ausgepragte 
Anderung des elektrischen Widerstandes, wenn die anfanglich saubere 
Oberflache mit Molekiilen einer bestimmten Sorte belegt wurde. Wah- 
rend sich physikalisch adsorbierte Molekiilschichten nur wenig oder gar 
nicht bemerkbar machen, findet SUHRMANN je nach Molekiilart eine 
weitgehend irreversible Erhéhung oder Erniedrigung der elektrischen 
Leitfahigkeit, wenn Chemisorption vorgelegen hat. Nach SUHRMANN 
handelt es sich hierbei um eine Anderung der Zah] der Leitungselektronen, 
die nur deshalb meBbar wird, weil die adsorbierende Metallschicht sehr 
diinn und damit die Gesamtzahl der Leitungselektronen klein gehalten 
wird. 

Im Verlaufe von Untersuchungen der Supraleitung und Struktur 
diinner, bei 4,2 °K kondensierter Thalliumschichten konnte festgestellt 
werden, daB sich bei ungeniigender Abschirmung des Praparates im 
Laufe der Zeit die Ubergangstemperatur der Supraleitung verandert, 
auch wenn die Temperatur der Schicht 3 °K nicht iiberschreitet. Es 
lag der Gedanke nahe, daB es sich neben anderen Moglichkeiten hier in 
Parallele zu den Suhrmannschen Resultaten vor allem um einen Einflu8 
adsorbierter Restgase handeln kénne. 


In der vorliegenden Arbeit werden erste Ergebnisse von Experi- 
menten, welche eigens zur Klaérung dieser Frage vorgenommen wurden, 
mitgeteilt. Es soll deshalb zunachst auch nur auf die Resultate einge- 
gangen werden, die mit Adsorptionsschichten von Sauerstoff, Stickstoff 
und Wasserstoff, also den tblichen Restgasbestandteilen gewonnen 
wurden. 

Die Schichtdicke spielt hierbei sicher eine wichtige Rolle. Nach 
Versuchen von ZAVARITZKII® Andert sich die Ubergangstemperatur von 
Tl-Schichten (Kondensationstemperatur 2°K) unterhalb etwa 200 A 
relativ stark mit der Schichtdicke. Es kann noch nicht ausgeschlossen 
werden, daB es sich hierbei wenigstens teilweise auch um einen Einflu8 
der Unterlage handelt. Deshalb wurden in vorliegender Arbeit alle 
Versuche zunachst an Schichten, die eine Dicke zwischen 200 und 300 A 
aufwiesen, durchgefiihrt. 

Fir die Wahl gerade dieser Dicke sprach auBerdem, da8 die Struktur 
solcher Schichten bereits weitgehend bekannt ist. Nach Elektronen- 
beugungsaufnahmen von BUCKEL und BiLrow® hat man mit Kristallen 


2 Borer, J.H. DE, u. H.H. Kraak: Rec. Trav. chim. Pays-Bas 56, 1103 (1937). 
® SUHRMANN, R.: z.B. Z. Elektrochem. 60, 804 (1956). 

4 SUHRMANN, R., u. H. Keune: Z. Elektrochem. 60, 898 (1956). 

> Zavaritzxil, N.V.: Dokl. Akad. Nauk. SSSR. 82, 229 (1952). 

6 BiLow, H., u. W. BucKEL: Z. Physik 145, 144 (1956). 
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von mindestens 50 A mittlerem Korndurchmesser zu rechnen. Die Lage 
der Interferenzen entspricht der bei Zimmertemperatur stabilen hexa- 
gonalen Modifikation. Eigene réntgenographische Untersuchungen bei 
4,2 °K bestatigen dieses Ergebnis fiir etwa zehnmal dickere Schichten. 
Die anfanglich durch KorngréBe oder inhomogene Spannungszustinde 
hervorgerufene Linienverbreiterung verschwindet bei den Tl-Schichten 
ebenso, wie bei Sn?:® und bei Alkalihalogenidschichten® im Verlaufe des 
erstmaligen Erwarmens bis Zimmertemperatur. Diese Veranderung der 
Breite der Interferenzen geht bei Metallen parallel mit der anfanglichen 
Erniedrigung des elektrischen Widerstandes beim Tempern. Man darf 
bei den im folgenden benutzten Schichten also mit Sicherheit annehmen, 
daB sie weitgehend aus kleinen Kristallen der hexagonalen Modifikation 
bestehen. Diinnere Schichten (100 A und weniger) sind unter denselben 
Herstellungsbedingungen noch nicht untersucht worden. Doch sprechen 
Beobachtungen an bei Zimmertemperatur aufgedampften Tl-Schichten”: 
1 dafiir, daB unter gewissen Bedingungen amorphe Schichten entstehen 
k6nnen. 


Fiir die Reproduzierbarkeit von Untersuchungen an diinnen Schich- 
ten ist, wie eingangs schon erwahnt, das Vakuum von entscheidender 
Bedeutung. Die Kondensation wurde deshalb fiir alle Versuche erst 
dann vorgenommen, wenn ein Teil des Kalteeinsatzes mindestens schon 
30min lang eine Temperatur von 20 °K autfwies. Fiir die spateren 
Messungen muBte die Probe durch mehrere Blenden médglichst gut ab- 
geschirmt werden. Uber Einzelheiten der Vakuumbedingungen und der 
Versuchsfiihrung soll im folgenden Abschnitt ausfiihrlich berichtet 
werden. 


2. Versuchseinrichtung und experimentelle Einzelheiten 


MeBapparatur. Zur Durchfiihrung der Versuche dient eine Ganz- 
metallapparatur*. Sie gestattet Untersuchungen bei Temperaturen 
zwischen etwa 1,3 und 350 °K. Der Kalteteil, der zum Wechseln der 
Praparate leicht aus dem Vakuummantel herausgehoben werden kann, 
gleicht den von Hirscw entwickelten Expansionsverfliissigern nach 
dem Simon-Prinzip. Ein starkwandiges Cu-GefaéB nimmt das hoch- 
komprimierte Helium auf. Dieses Heliumgas wird durch ein aufge- 
l6tetes konzentrisches H,-GefaéB im oberen Teil umfaBt. Die Tempera- 
tur des darin befindlichen Wasserstoffs kann durch Abpumpen des 


* Eine ausfiihrlichere Beschreibung soll demnachst ver6ffentlicht werden. 
?7 BuckEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 

8 RUuL, W.: Z. Physik 138, 121 (1954). 

9 RUuL, W.: Z. Physik 143, 591 (1956). 

10 RicutTER, H.: Phys. Z. 44, 406 (1943). 

11 Bristow, J.R.: Proc. Phys. Soc. Lond. 51, 349 (1939). 
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Dampfes bis in die Nahe von 10 °K gesenkt werden. Bei einem Aus- 
gangsdruck von rund 130 atm gewinnt man dann durch einmalige 
Expansion bis zu 80% des GefaBvolumens an fliissigem Helium. Das 
sind im vorliegenden Fall rund 50 cm’. 

Das HeliumgefaB ist zur thermischen Abschirmung von zwei kon- 
zentrischen GefaBen mit ringformigem Querschnitt umgeben. Der dem 
Helium nichstliegende Behalter ist mit fliissigem Hy gefiillt. Der 
iuBere Behilter enthalt fliissigen Stickstoff. Durch Strahlungsschutz- 
bleche aus Cu, die mit diesen Be- 
haltern verlétet oder verschraubt 
sind, wird das HeliumgefaB all- 
seitig vor Temperaturstrahlung 
geschiitzt. 

Der Praparattrager aus Cu 
ist am Boden des HeliumgefaBes 
angeschraubt. Aus Fig. 4 ist rein 
schematisch die Anordnung des 
Praparates, der verschiedenen 
Blenden und des Kohlewiderstan- 
des: zu jersehen  DiemPlatiem) 
aus kristalinem Quarz (senk- 
recht zur c-Achse geschnitten) 

2K at, ) dient als Unterlage fiir die Tl- 

Fig. 1. Piha ee der Anordnung des Soniene loess Schicht, 

Praparates und der eS Blenden. Q (uses die Anbringung der Elektroden 

patie mit aeclamplir Scie; Bp a, 2 Wee. zu Stroma thane) maces 

widerstand; R Gaszuleitungsrohr; G/ Glimmerfenster nungsabnahme und die Halterung 

der Quarzplatte entsprechen im 

wesentlichen den Angaben von BuCKEL und HirtscH”. Alle Zuleitungs- 

drahte, einschlieBlich der AnschluBleitungen fiir den Kohlewiderstand 

und das Thermoelement sind vor Erreichung des Praparathalters in guten 
Warmekontakt mit dem Heliumbehalter gebracht. 


Die Schichten kénnen bei beliebigen Temperaturen der Quarzunter- 
lage zwischen 1,3 und 350 °K hergestellt werden. Bei tiefen Tempera- 
turen warmt sich dabei die Unterlage um 2 bis 3 °K auf}. Es soll jedoch 
im folgenden immer unter Kondensationstemperatur die Temperatur 
der Quarzplatte vor Beginn der Kondensation verstanden werden. Die 
Verdampfung erfolgt aus einem seitlichen Ansatz an der Kalteapparatur 
von einem etwa 1 mm breiten elektrisch geheizten Wolframband her. 
Der Tl-Dampistrahl passiert nacheinander kleine Offnungen (3 X 7 mm) 


12 BUCKEL, W., u. R. Hirscu: Z. Physik 132, 422 (1952). 
18 BUCKEL, W., u. R. Hitscu: Z. Physik 132, 423 (1952). 
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im duBeren N,-Strahlenschutzbecher (B,), im H,-Strahlenschutz- 
becher (B,) und dem damit verbundenen von auBen drehbaren Blenden- 
becher (83) und trifft durch eine I-férmige Aussparung in der Cu-Blende 
(B;) auf die Quarzplatte (Fig. 1). 

Der Schichtwiderstand betragt bei den meisten Versuchen etwa 
100 Q. Durch einen hohen Ballastwiderstand wird der Strom der Schicht 
(20 bis 40 uA) wahrend des ganzen Versuches auf mehr als 19/9) konstant 
gehalten. Eine Priifung, ob die Ubergangskurven zur Supraleitung noch 
von der GréBe des MeBstromes abhangen, zeigt, daB bei Erhéhung des 
Stromes um den Faktor 10 im steilsten Bereich der Sprungkurven erst 
eine Spannungserhéhung von etwa 2% eintritt. Strom und Spannung 
konnen bequem mit empfindlichen Lichtmarkengalvanometern ge- 
messen werden. 

Temperaturmessung. Die Temperaturmessung erfolgt zwischen 20 °K 
und 350 °K mit einem Thermoelement (Manganin-Konstantan; 0,1 mm 
Drahtdurchmesser), dessen kalte Létstelle mittels einer Kupferlasche 
neben der Quarzplatte am Praparattrager befestigt ist. Im Temperatur- 
bereich unterhalb 20 °K wird ein Kohlewiderstand verwendet. Eine 
hierzu entwickelte hochohmige MeBbriicke gestattet eine sehr genaue 
Angabe relativer Temperaturanderungen. Der Kohlewiderstand ist 
dabei im ganzen erfaBten MeBbereich (100 bis 100000 Q) zur Vermeidung 
von Erwarmung durch den MeBstrom mit héchstens 1 - 10-6 W belastet. 
Im hier interessierenden Temperaturgebiet um 3 °K betragt die Be- 
lastung stets weniger als 10-7 W. Als Nullinstrument kann ein Licht- 
markengalvanometer der Firma Siemens und Halske mit hoher Null- 
punktskonstanz (Empfindlichkeit 1A bei Vollausschlag) verwendet 
werden. 

Auch der Kohlewiderstand (/‘) ist mit seiner Cu-Hiille dicht neben 
der Quarzplatte am Praparattrager befestigt. Bei einem Teil der Ver- 
suche wird er noch durch einen kleinen Behalter (4g) aus Cu abgeschirmt, 
um sicherzustellen, daB eine eventuelle Gasbeladung der Oberflache 
die Widerstandswerte nicht beeinfluBt. Der AnschluB des Kohlewider- 
standes an die Temperaturskala wird durch gleichzeitige Messung des 
He-Dampfdruckes erreicht. Zusatzlich wird wahrend der Untersuchungen 
der Ubergangskurven zur Supraleitung der He-Dampfdruck laufend 
kontrolliert, so daB wenigstens die Richtung der Sprungpunktsverschie- 
bungen durch Dampfdruckmessung bestatigt werden kann. 

Vakuumverhidltnisse und Herstellung der Tl-Schichten. Das Vakuum 
wahrend der Verdampfung spielt bekanntlich eine wesentliche Rolle fur 
die spiteren Eigenschaften einer diinnen Schicht. Es soll deshalb an 
dieser Stelle ganz allgemein etwas eingehender tiber die Vakuumverhalt- 
nisse in Kalteapparaturen der benutzten Art gesprochen werden. Nach 
Abkiihlung der Innenteile auf die Temperatur der fliissigen Luft sinkt 
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der Druck, an der ungiinstigsten Stelle der Apparatur gemessen, auf 
einige 10° Torr; er nimmtybeim Einfiillen von flissigem H, sofort auf 
etwa 1-108 Torr ab. Jetzt wird die Apparatur von der Hg-Diffusions- 
pumpe abgetrennt und sofort fallt der Druck weiter bis unter 10°° Torr. 
Alle Restgase auBer H, und He werden nun an den kalten Blechen aus- 
gefroren. Wird die Schicht bei 4,2 “K oder tiefer kondensiert, haben 
auch adsorbierte H,-Restgase keinen nennenswerten Dampfdruck mehr. 
Da zunichst die 4uBeren Behdlter mit fliissigen Gasen gekithlt werden, 
bleibt die Quarzunterlage bei geschlossener Blende (B3) sehr sauber. 

In den warmen Teilen der Apparatur herrscht somit wahrend der 
Kondensation ein Druck von weniger als 10°® Torr. Im Inneren der 
Abschirmbecherx ist er um mehr als eine GréBenordnung niedriger. Sehr 
giinstig fiir die Sauberkeit der Schicht wirkt sich aus, da der von der 
V-formigen Wolframwanne allseitig abdampfende Tl-Dampf nur durch 
eine kleine Offnung ins Innere der Abschirmbecher zur Quarzplatte 
gelangen kann. So kann auch nur aus dem Raumwinkel, der durch den 
Abstand Quarzplatte—H,-Blende (B, in Fig. 1, hier etwa 25 mm) und 
die Offnung in B, bestimmt ist, Restgas mit einem mittleren Druck 
von 10% Torr zur entstehenden Schicht gelangen. Die Verhaltnisse 
waren viel ungiinstiger, wenn sich die Schicht ganz offen und von allen 
Seiten zuganglich in einem Vakuum von 10°° Torr befinden wiirde. 
Einige Folgerungen aus den gewonnenen MeB8ergebnissen beziiglich des 
Vakuums im Inneren der Abschirmbecher, also im Raum um die TI- 
Schicht sollen weiter unten erlautert werden (§ 5). 

Zunachst sei auf den Kondensationsverlauf noch naher eingegangen. 
Vor dem Einschmelzen des frisch geschnittenen Tl-Stiickes* wird die 
moéglichst schmale Wolframwanne so lange bei heller Rotglut ausge- 
heizt, bis das Vakuum in der hierzu verwendeten Glasapparatur etwa 
10°® Torr betragt. Bei etwa demselben Druck wird spater das T1-Stiick 
am Wolframblech angeschmolzen und mehrere Minuten lang in der Nahe 
von 400 °C ausgeheizt. Ein meist noch auf der Schmelze vorhandener 
grauer Belag, durch Oxyd usw. hervorgerufen, verschwindet bei dieser 
Behandlung in kurzer Zeit. Auf der Wanne verbleibt ein véllig blankes 
Fliissigkeitstréptchen. Nach Abkiihlung der Wanne wird der Aufdampf- 
schliff in die MeBapparatur eingesetzt und gleich evakuiert. Erst am 
folgenden Tag wird die Messung vorgenommen. 

Nach Erreichen der gewiinschten Temperatur fiir die Unterlage wird 
bei geschlossener H,-Blende (B; in Fig. 1) ein merklicher Bruchteil der 
Tl-Masse verdampft und dann erst durch Offnen von B, dem Dampf- 
strahl der Weg zur Quarzplatte freigegeben. Da der Dampfdruck von Tl 

* Spektroskopisch reines Tl der Firma Johnson, Matthey u. Co (London) 


oder reines Tl von der Duisburger Kupferhiitte, Duisburg, fiir dessen Uberlassung 
ich dem Leiter des Halbleiterlabors der PTB, Herrn Dr. Frecusic bestens danke. 
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schon unter 500 °C relativ hoch ist, erwarmen sich die dicken Strom- 
zufiihrungen der Wolframwanne nur sehr wenig. Es werden also auch 
nur unwesentliche Mengen daran adsorbierter Gase frei gemacht. In 
der Glasapparatur z.B. bleibt das Vakuum wahrend einiger Minuten 
bei etwa 10°° Torr. Noch bevor der letzte Rest der Tl-Masse verdampft 
ist, wird die Blende (53) durch eine Drehung um 180° geschlossen. Jetzt 
ist die Schicht durch Cu-Mantel, die eine Temperatur von 20 °K auf- 
weisen, vom AuBenraum vollstandig abgeschirmt. Gasmolekiile konnten 
nur durch mehrfache Reflexion an diesen kalten Wanden in den Pra- 
paratraum gelangen. 

Bei vielen Versuchen wird auBerdem noch eine Eisenfolie (B, in 
Fig. 1) sofort nach Beendigung der Kondensation magnetisch vor die 
Cu-Blende (5;) geklappt. Es wird sich spater erweisen, daB diese zu- 
satzliche Abschirmung durch eine Blende, deren Temperatur unter 
4 °K hegt, in vielen Fallen schon nicht mehr wesentlich ist. 


Beladung der Schichtoberflache mit bestimmten Gasen. Um die 
Schichtoberflache mit Gasmolekiilen einer bestimmten Sorte in kleinen 
Portionen belegen zu kénnen, war es notwendig, eine geschlossene Rohr- 
leitung aus Contrazid von auBen her bis in den Praparatraum zu fiihren. 
Das Rohr (& in Fig. 1) ist thermisch nur lose am N,-Behalter ange- 
koppelt. Die H,-Abschirmbecher durchlauft es beim Glimmerfenster 
(Gl) und endigt in einem Abstand von etwa 20mm vor der Schicht. 
AuBen an der Apparatur wird die Rohrleitung durch ein Ventil, das 
zusatzlich mit einer fest eingestellten Drosselschraube versehen ist, ver- 
schlossen und der Raum oberhalb des Ventilsitzes unter Vorvakuum 
gehalten, solange kein Gas eingelassen wird. Bei jedem Versuch wird 
vor Abkiihlung der inneren Teile der Kalteapparatur die Rohrleitung 
mit dem entsprechenden Gas gespiilt. Da nach Erreichung von 20 °K 
in der Apparatur in den weitaus meisten Fallen mehr als 1 Std ver- 
streicht, bis die Schicht erzeugt wird, sind Stérungen durch Restgase 
aus dem Rohr nicht mehr zu befiirchten. Eventuell vorhandene nur 
langsam abpumpbare Dampfe gelangen auch nicht mehr zum Prapa- 
ratraum, da das Rohr inzwischen zu kalt geworden ist. Andererseits 
ist die Temperatur des Rohres immer noch hoch genug, um O,, Ny, Ar 
und H, in geniigender Menge passieren zu lassen. 


Einige Angaben zur Messung der Sprungkurven. Es sei hier aus- 
driicklich betont, daB die Ubergangskurven vom normalleitenden zum 
supraleitenden Zustand punktweise jeweils im entsprechenden Gleich- 
gewichtszustand gemessen werden. Zur Konstanthaltung der gewiinsch- 
ten Temperatur dient ein in die Heliumabpumpleitung geschaltetes 
Membranventil, dessen Grundprinzip einer Arbeit von SOMMERS" ent- 


14 Sommers, jr. H.S.: Rev. Sci. Instrum. 25, 793 (1954). 
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nommen worden ist. Nach Einstellung des entsprechenden Bezugs- 
druckes wird solange gewartet, bis sich die Spannung an der Schicht 
im Mittel nicht mehr verandert und bis das Nullinstrument der Kohle- 
widerstandsmeBbriicke zur Ruhe gekommen ist. Eine mégliche sprung- 
hafte Anderung der Leitfahigkeit des Kohlewiderstandes kann bis zu 
1,3 °K nicht festgestellt werden. Durch Dampfdruckmessungen wird 
auch eine zeitliche Veranderung der Leitfahigkeitseigenschaften des 
Kohlewiderstandes solange die Temperatur nur in engen Grenzen 
variiert, ausgeschlossen. Dies gilt fiir die unten beschriebenen Meb- 
ergebnisse umso mehr, als dort die Temperatur im Verlaufe einer ganzen 
MeBreihe jeweils nur um wenige 10°? °K verandert wird. Wie die im 
nachsten Abschnitt gezeigten Kurvenscharen bestatigen werden (z.B. 
Fig. 2 und 3), betrégt die mit dieser Anordnung erreichbare relative 
MeBunsicherheit je nach Temperaturbereich einige 10-4 °K. 


3. Die Ubergangskurven von Tl-Schichten unmittelbar nach 
der Kondensation ohne d4uBere Beeinflussung 


Wird die Ubergangskurve einer bei 4 °K kondensierten Tl-Schicht 
nach langsamem Abkiihlen auf die Sprungtemperatur mehrmals hinter- 
einander ohne jede absichtliche Veranderung gemessen, erhalt man das 
in Fig. 2 gezeigte typische Bild. Besonders auffallend ist lediglich, daB 
die in zeitlichen Abstaénden von etwa 15 bis 20 min gemessenen Uber- 
gangskurven jeweils um einen gewissen Betrag zu tieferen Temperaturen 
verschoben liegen. Als Mittel aus vielen Messungen kann man pro 
15 min eine Verschiebung um etwa 5-104°K erwarten. Alle iibrigen 
Erscheinungen, wie Hohe der Sprungtemperatur usw. stehen in Einklang 
mit fritheren Untersuchungen. 


Gegeniiber den an kompakten Tl-Proben gemessenen Ubergangs- 
temperaturen von 2,38 °K betragt die hier beobachtete Sprungtempera- 
tur (Schichtdicke 200 bis 300 A, Kondensationstemperatur 3 bis 4 2K) 
etwa 2,9°K. Dieser Wert stimmt mit den Ergebnissen von ZaAva- 
RITZKII an bei 2°K kondensierten Tl-Schichten tiberein. Bei einer 
Schichtdicke zwischen etwa 200 und 1000 A findet auch er den Uber- 
gang zur Supraleitung im Mittel bei 2,9°K. Bucket und Hirscu!é 
geben bei einer Schichtdicke von 1500A eine Ubergangstemperatur 
von etwas mehr als 2,6 °K an. Auch dieses Ergebnis steht durchaus im 
Einklang mit obigen Resultaten, wenn man die gréBere Schichtdicke 
beriicksichtigt. Die Breite der Ubergangskurven entspricht ebenfalls 
der Erwartung. 
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Das in Fig. 2 gezeigte Verhalten wird nicht allein bei Schichten 
beobachtet, die bei Heliumtemperaturen hergestellt worden sind. So 
ist z.B. die Schicht, deren Ubergangskurven in Fig. 3 dargestellt sind, 
bei 14 “K kondensiert worden. Auch hier erkennt man die zunehmende 
Erniedrigung der Ubergangstemperatur mit fortschreitender Versuchs- 
dauer (Kurven a bis c). Selbst bei Schichten, die bei 90 °K kondensiert 
werden, kann diese Wanderung der Ubergangstemperatur noch deutlich 
nachgewiesen werden. 
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b und ¢ jeweils etwa 15 min spater gemessen gemessen. Vor Messung der Kurve d Fe-Blende fiir 


die Dauer von 1 min gedffnet 


Bei den Messungen der Fig. 2 ist die Tl-Schicht nicht eigens noch 
durch die Eisenfolie (6, in Fig. 1) geschiitzt worden. Bei dem Versuch, 
dessen erste Sprungkurven (a bis c) dagegen in Fig. 3 gezeigt sind, ist 
die Fe-Blende sofort nach der Kondensation vor die Schicht geklappt 
worden. Die Sprungpunktsverschiebung ist trotzdem beobachtbar, wenn 
sie auch bei Beriicksichtigung der zwischen den Einzelmessungen ver- 
strichenen Zeit nicht ganz so groB ist, wie in Fig. 2. Wird nun die Fe- 
Blende fiir die Dauer einer Minute aus der Schichtebene um 90° heraus- 


* Als Ordinate ist hier, wie bei allen folgenden Figuren, das Widerstandsver- 
haltnis R/R, = gemessener Widerstand bei der Temperatur 7/Restwiderstand, 
der nach Beendigung der Supraleitungsmessungen bei 4,2 °K beobachtet wird, 
gewahlt. Auf der Abszisse wird immer der gemessene Kohlewiderstand als Mai} 
fiir die Temperatur aufgetragen, da eine absolute Temperaturangabe mit ent- 
sprechender Genauigkeit nicht méglich ist. Im fiir die Figuren benutzten Wider- 
standsbereich darf die Temperatur von links nach rechts als linear ansteigend 
betrachtet werden. 
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geschwenkt, und nach ihrer Riickkehr in die frithere Lage der Sprung- 
punkt erneut gemessen, ergibt sich Kurve d der Fig. 3. Der zeitliche 
Abstand zwischen den Messungen a bis d ist wieder nahezu gleich groB 
(15 bis 20 min). Man sieht, da nach dem kurzzeitigen Offnen der Fe- 
Blende zwar eine etwas gréBere Verschiebung der Ubergangskurve 
beobachtet wird, doch ist der Unterschied gegeniiber den ersten Mes- 
sungen nur gering. 

Das Hauptergebnis dieses Paragraphen sei nochmals kurz wiederholt : 
Die Ubergangstemperatur von Tl-Schichten mit etwa 200 A Dicke 
verschiebt sich trotz gleichbleibender Versuchsbedingungen im Laufe 
der Zeit zu tieferen Temperaturen. Dies ist auch der Fall, wenn die 
Schichten nicht bei Temperaturen des fliissigen Heliums entstanden sind. 


4. Beeinflussung der Ubergangstemperatur durch eine auf die 
Schichtoberflache gebrachte Gasschicht 


Wird durch die im experimentellen Teil besprochene Rohrleitung 
von auBen in den Raum um das Praparat eine geringe Menge eines be- 
stimmten Gases gebracht, so wird ein Teil davon zur Schicht, deren 
Temperatur etwa 2,9 °K betragt, gelangen und an der Schichtoberflache 
festgefroren. Wie sich eine solche Gasbedeckung der Schichtoberflache 
auf die Lage der Ubergangstemperatur auswirkt, zeigen die Fig. 4 bis 7. 

In Fig. 4 sind die ersten beiden Kurven a und 6 unmittelbar nach 
der Kondensation bei 3 °K gemessen worden. Man erkennt wieder nur 
eine kleine zeitliche Verschiebung der Ubergangstemperatur von der 
im vorhergehenden Abschnitt besprochenen Art. Kurve c wird ge- 
funden, nachdem eine kleine Menge N, zum Praparatraum gelangt ist. 
Etwa die vierfache Stickstoffmenge verschiebt den Ubergang nach d. 
Wird die vor Messung d eingelassene Stickstoffmenge abermals vervier- 
facht, gelangt man zu Kurve e. Nochmaliger GaseinlaB mit der gegen- 
tiber Messung e wieder vervierfachten Menge fiihrt zu Kurve /. 


Hier ist, wie bei allen anderen Versuchen, die Drosselschraube am 
GaseinlaBventil so eingestellt, daB bei voll geédffnetem Ventil die Tem- 
peratur der Schicht durch die Kondensationswarme des zugefiihrten 
Gases um hdéchstens 1 - 107° °K ansteigt. Dies kann bei jedem Versuch 
sehr einfach kontrolliert werden. Man stellt nach Beendigung der vor- 
hergehenden Messung vor dem Gaseinla8 die Temperatur des Helium- 
bades so ein, da8 sich die Schicht im Zwischenzustand an irgendeinem 
Punkt der steilen Flanke der Ubergangskurve befindet. Die Hoéhe der 


angezeigten Spannung ist dann ein sehr empfindliches MaB fiir die 
Schichttemperatur. 


Die in Fig. 4 dargestellten Ergebnisse sind charakteristisch fiir alle 
Versuche, bei denen N, auf die Schichtoberflache gebracht worden ist. 
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a 


Man stellt fest, der Einflu8 einer Oberflaichenschicht aus Stickstoff 
verschiebt die Ubergangstemperatur der Tl-Schichten nach tieferen 
Temperaturen. 
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Fig. 4. Beeinflussung der Ubergangstemperatur einer Tl-Schicht durch adsorbierten Stickstoff. Kurven a 


und 6 nach der Kondensation bei 3 °K ohne vorherige Gaszugabe beobachtet. Vor den Messungen zu den 
Kurven c bis ¢ werden jeweils um etwa das Vierfache gesteigerte N,-Mengen der Schicht zugefiihrt 
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Fig. 5. Beeinflussung der Ubergangstemperatur einer bei 11 °K kondensierten Tl-Schicht durch adsor- 
bierten Sauerstoff. Kurven a bis d wie in Fig. 3 entstanden. Vor den Messungen zu den Kurven é bis g 
jeweils um etwa das Vierfache gesteigerte O,-Mengen der Schicht zugeftihrt 


Ein ahnliches Ergebnis findet man fiir O, und H,. Die Fig. 5 zeigt 
die Verdinderung der Supraleiteigenschaften einer Tl-Schicht durch 
sukzessive Beladung mit Sauerstoff. Die Kurven a bis c sind auch hier 
wieder unmittelbar nach der Kondensation bei etwa 11 °K entstanden, 
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Kurve d, wie an Hand der Fig. 3 im vorhergehenden Abschnitt be- 
sprochen, nach kurzzeitigem Offnen der Eisenblende. Vor der nachsten 
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Fig. 6. Beeinflussung der Ubergangstemperatur einer bei 4 °K kondensierten Tl-Schicht durch adsorbierten 

Wasserstoff. Zwischen den einzelnen Messungen wird von b nach d fortschreitend die zugeftihrte H,-Menge 

jeweils stark erhdht. (Die ersten drei Messungen ohne vorherige H,-Zugabe weichen nur wenig voneinander 
ab und sind deshalb der Ubersichtlichkeit halber hier nicht wiedergegeben) 


Messung d@ wird eine kleine Menge O, bei gedffneter Eisenblende zum 
Praparatraum geleitet. Die nachfolgenden Gasbeladungen unterscheiden 
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Fig. 7. Veranderung der Ubergangstemperatur einer Tl-Schicht durch Adsorption von N, und O, bis zur 

Sattigung der Oberflache. Kurven a und b nach Kondensation bei 4 °K beobachtet. Vor den Messungen zu 

den Kurven ¢ und d werden laufend erhéhte Mengen an N, und ebenso vor é, f und g an O, der Schicht 
zugeftihrt : 


sich mengenmaBig wieder jeweils etwa um den Faktor vier. Sehr auf- 
fallig ist auch hier, wie mit zunehmender O,-Beladung der Schichtober- 
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flache die Ubergangskurven zusehends zu tieferen Temperaturen hin 
verschoben liegen (e bis g). 


Eine ahnliche Wirkung wird nach Fig. 6 auch durch eine Ober- 
flachenschicht aus Wasserstoff erzielt. Einzelheiten der Versuchs- 
fiihrung kénnen der Legende entnommen werden. Auch an Schichten, 
die z. B. bei 90 °K entstanden sind, erniedrigt sich die Sprungtemperatur 
nach Bedeckung der Oberflache mit einem der drei genannten Gase etwa 
um denselben Betrag (1 bis 2-107? °K) wie bei den Versuchen an bei 
4°K kondensierten Proben. Auf eine Wiedergabe solcher Kurven- 
scharen sei hier deshalb verzichtet, weil die Ubergangskurven in diesen 
Fallen sehr breit sind*, was eine zeichnerische Darstellung der dem- 
gegentiber nur kleinen Verschiebungen sehr erschwert. 


Im folgenden soll noch auf eine Beobachtung hingewiesen werden, 
die fiir die spatere Diskussion der Ergebnisse von Wichtigkeit sein wird. 
Bei genauerem Vergleich der Sprungpunktsverschiebungen unter Be- 
ricksichtigung der jeweils zugefithrten Gasmengen erkennt man, daB 
die Verschiebung auf keinen Fall proportional der mittleren Gasbeladung 
der Schicht fortschreitet. Bereits nach Zufiihrung kleiner Gasmengen 
wird die Schicht fiir die nachfolgenden immer starkeren Beladungen 
zausehends unempfindlicher. Es findet also eine zunehmende Sattigung 
der Schicht statt. Ein ganz typisches Beispiel hierftir soll in Fig. 7 
gezeigt werden. Die ersten beiden Messungen a (©) und 6 (e), unmittel- 
bar nach der Kondensation vorgenommen, ergeben praktisch denselben 
Kurvenverlauf. Nach Zugabe von N, findet man Kurve c. Noch mehr 
N, fiihrt zu Ubergangskurve d. Etwa die gleiche Menge O, verschiebt 
die Sprungkurve weiter nach e. Die beiden folgenden Kurven / und g 
sind gegentiber e kaum noch verschoben, obwohl vor jeder dieser Mes- 
sungen im Vergleich zu e etwa die sechsfache Menge an O, zur Schicht 
gelangt ist. In diesem Beispiel ist also die Sattigungserscheinung sehr 
ausgepragt zu erkennen. 


Wird nach Beendigung der Supraleitungsmessungen wahrend der 
Erwarmung der Schicht von 4 °K zu Zimmertemperatur ** der elektrische 
Widerstand in Abhangigkeit von der Temperungstemperatur aufgezeich- 
net, erhalt man je nach Vorbehandlung der bei 4 °K kondensierten Tl- 
Schicht eine der typischen Kurven von Fig. 8. Zum leichteren Vergleich 
ist auch hier als Ordinate das Verhialtnis R/R, = gemessener Widerstand 
bei der Temperatur T dividiert durch Restwiderstand, der nach Beendi- 
gung der Supraleitungsmessungen bei 4,2 °K beobachtet wird, gewahlt. 


* Die Sprungkurven sind ganz allgemein dann sehr breit, wenn die Konden- 
sationstemperatur ungefahr gleich der Debye-Temperatur gewahlt wird. 
xx Der mittlere Behalter wird solange bei 20 °K gehalten. 
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Der Verlauf a ist in Ubereinstimmung mit BuckeL und Hirscx” 
charakteristisch fiir Proben, von deren Oberflache Gasmolekiile so gut 
wie méglich ferngehalten worden sind. Kurve 6 findet man, wenn die 
Schichtoberfliche bei Heliumtemperaturen mit Stickstoff oder maBigen 
Mengen Sauerstoffs bedeckt worden ist. Hat eine Sauerstoffbeladung 
bereits zu Sattigung gefithrt, wie im Beispiel der Fig. 7, beobachtet man 


a Verlauf c. Sind der Schichtoberflache 


ae jedoch im wesentlichen nur H,-Molekiile 

RS Sal zugefiihrt worden, kann man mit ei- 
= ia oy nem Temperverlauf rechnen, der zwi- 
a ING “== schen den beiden Moglichkeiten 8a 
= io we oder 8b liegt. Die Veranderung des 
8 \e oe ee Schichtwiderstandes wahrend der Tem- 
ae Ss hiesearaml perung bietet also nachtraglich noch 
g \ a eine gewisse Kontrolle tiber die Vor- 

ee behandlung der Schicht. 
e, i era ear) Als wesentlichstes Ergebnis der oben 
2 Temperatur berichteten Versuche mu gewertet 


Fig. 8. Widerstandsverhalten von Tl-Schich- werden: Eine Bedeckung der Oberflache 
ten nach unterschiedlicher Bedeckung der ; ; 
Oberflache mit Gasmolekiilen. Kondensations- von Tl-Schichten mit O,-, N.-, oder 
temperatur 4°K. Kurve a nach Adsorption H.-Molekiilen bei 3 OK bedingt eine 
von Restgasen; Kurve } nach Adsorption von “e F ; ae 
Stickstoff oder geringen Sauerstoffmengen; | Verschiebung der Ubergangstemperatur 
Kurve c nach Sattigung der Oberflache an P J : : ON Cl pe 
Rees zur Supraleitung um 1 bis 2-10 °K 
nach tieferen Temperaturen hin. Nach 
einer gewissen Sattigung der Oberflache an Gasmolekiilen bleibt die 
erreichte Ubergangstemperatur auch nach weiterer starker Gaszufuhr 


praktisch konstant. 


5. Diskussion der Versuchsergebnisse 


Bei unvollstandiger oder oberflachlicher Sichtung der Versuchs- 
ergebnisse kénnte daran gedacht werden, daB die in Abschnitt 3 be- 
schriebene anfangliche Verschiebung des Uberganges Normalleitung- 
Supraleitung zu tieferen Temperaturen allein einem Ausheilen der bei 
der abschreckenden Kondensation entstehenden hohen Fehlordnung 
(etwa Gitterliicken, Zwischengitteratome, Versetzungen oder Korn- 
grenzenbereiche) zuzuschreiben ware. Man kénnte sich vorstellen, daB 
die in der Schicht enthaltenen héchstenergetischen Stérungen vielleicht 
bereits durch die auch bei Heliumtemperaturen noch vorhandene sehr 
kleine Warmebewegung des Gitters verandert werden kénnten, so daB 
ein energetisch etwas tieferer Zustand erreicht wiirde. 


1” BUCKEL, W., u. R. Hitscw: Z. Physik 138, 113 (1954). 
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Gegen eine solche Erklaérung sprechen eindeutig die Versuche an 
Schichten, deren Entstehungstemperatur oberhalb etwa 10 °K gewahlt 
wurde. Die Fehlordnung einer bei z.B. 90 °K kondensierten und sehr 
langsam abgekiihlten Schicht wird sicher nicht mehr durch die bei 
3 “K sehr kleine thermische Energie verindert. Auch die Ausbildung 
einer Sattigungserscheinung bei zunehmender Gasbedeckung  trotz 
immer gréBer werdender der Schicht zugefiihrter Gasmengen, deren 
betrachtliche Kondensationswarme iiber die Schicht an die Unterlage 
abgeftthrt werden mu, ware nach den obigen Vorstellungen nicht 
méglich. 


Viel natiirlicher scheint es, die Ergebnisse der Abschnitte 3 und 4 
in ursachlichen Zusammenhang zu bringen. Im letzten Abschnitt ist 
eindeutig nachgewiesen worden, daB eine Bedeckung der Schichtober- 
flache mit O,, N, oder H, zu einer Erniedrigung der Ubergangstempera- 
tur fiihrt. Die bei diesen Versuchen benutzten Gase sind noch in kleiner 
Menge im Vakuumraum um den Praparattrager vorhanden. Beim Ab- 
kihlen des WasserstoffgefaBes auf 20 °K ist zwar der gréBte Teil des 
Sauerstoffs und Stickstoffs an den Cu-Wanden des GefaéBes und der 
Strahlenschutzbecher ausgefroren worden, Ein gewisser Dampfdruck 
ist jedoch auch dann noch vorhanden. Die Temperatur des Praparates 
und des Helumbehalters liegt wahrend der Messungen noch unterhalb 
3 °K. Restgase, die hier festgefroren sind, haben also noch kleineren 
Dampfdruck. So wird iiber viele Stunden hin zunachst ein stetiger 
Strom von Gasmolekiilen von den Strahlenschutzblechen zum Helium- 
behalter und damit auch zur Tl-Schicht gelangen. Die Oberflache wird 
ohne unser Zutun zusehends mit Gas beladen. Ein sichtbares Zeichen 
dafiir ist die Verschiebung der Ubergangstemperatur. So ist es auch ver- 
standlich, daB sich bei zusatzhicher Abschirmung der Tl-Schicht durch 
eine Eisenfolie die anfangs immer vorhandene Sprungpunktsverschie- 
bung pro Zeiteinheit verringert. 


Nimmt man an, da8 eine Beeinflussung der Schichteigenschaften 
solange stattfindet, bis die Probe mit einer Gasschicht bestimmter 
mittlerer Dicke (z.B. 100 A) belegt ist und beriicksichtigt man nicht, 
daB die spater hinzukommenden Teilschichten der Gasbedeckung we- 
sentlich weniger wirksam sind*, so kann man das im Praparat- 
raum vorhandene Vakuum wenigstens roh abschatzen. Man gelangt 
unter diesen ungiinstigen Annahmen noch zu einem Druck von 
etwa 10°° Torr. Diese GréBenordnung kann schon vermutet werden, 
wenn man Vakuummessungen in den warmen Teilen der Apparatur 


* d.h. man nimmt an, da die Ubergangstemperatur bis zur Sattigung gleich- 
maBig um 5-10-4°K pro 15 min (Abschnitt 3) verschoben wird, die Sattigung 
so also in etwa 5 Std erreicht ist. 
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wahrend der Abkiihlungsperiode der inneren Behalter vornimmt (Ab- 
schnitt 2). 


Die Bedeckung der Tl-Oberflache stellt zunachst einen Adsorptions- 
vorgang dar, der mit zunehmender Schichtdicke des Gases in normale 
Kondensation des Gases tibergeht. Fiir die obigen Ergebnisse ist wegen 
der Ausbildung eines Sattigungszustandes nur der Einflu8 der Ad- 
sorptionsschicht maBgebend. Um ein gewisses Verstandnis der Vorgange 
in der Schicht zu erméglichen, mu8 zwischen physikalischer Adsorp- 
tion!8.19 (reine van der Waals-Bindung der Gasmolekiile an alle benach- 
barten Tl-Atome, im wesentlichen durch die Londonschen Dispersions- 
krafte) und Chemisorption (eine Art chemischer Bindung durch Elek- 
tronenaustausch mit einem oder wenigen Tl-Atomen, also homéopolare 
oder heteropolare Bindung) unterschieden werden. 


Da die Adsorption hier bei etwa 3 °K stattfand, ist an sich schon 
wahrscheinlich, daB die Bindung durch van der Waals-Krafte erfolgt?®. 
Die zum Ubergang in Chemisorption erforderliche Aktivierungsenergie #! 
ist bei diesen Tragertemperaturen nicht mehr verfiigbar. Nach SUHR- 
MANN2? ist es auBerdem sehr wahrscheinlich, daB auch bei T1 die Chemi- 
sorption von O, den Elektronenhaushalt der Schicht wesentlich anders 
beeinfluBt, als die Chemisorption von H,. Die Ergebnisse des Ab- 
schnitts 4 weisen jedoch keine merklichen Unterschiede im Einflu8 von 
H,- oder O,-Adsorptionsschichten auf*. Man darf hieraus schon schlie- 
Ben, daB die Gasschichten bei den obigen Experimenten durch physi- 
kalische Adsorption an die Metallschicht gebunden sind. Uber eine ex- 
perimentelle Bestatigung soll nach AbschluB weiterer Versuche mit O, 
und Ar berichtet werden. Es wird dann auch méglich sein, den zunachst 
noch merkwiirdigen Widerstandsanstieg von an O, gesattigten Schichten 
(Fig. 8, Kurve c) bei Erhdhung der Temperatur bis etwa 20 °K zu er- 
klaren. Zunachst ist nur wichtig, daB die Ubergangstemperatur diinner 
Tl-Schichten durch physikalisch adsorbierte Gasmolekiile (O,, N., H,) 
erniedrigt wird. 


* Aus diesem Grund kann mit Sicherheit auch eine rein magnetische Wirkung 
der Gasschicht ausgeschlossen werden, da O, stark paramagnetisch ist, N, und igls 
dagegen diamagnetisches Verhalten zeigen. 

An einer Tl-Schicht, die mit etwa 2 Atom-% Pb homogen verunreinigt ist 
und einen Sprungpunkt von tiber 3 °K aufweist, wird die Verschiebung der Uber- 
gangstemperatur ebenfalls beobachtet. 

18 BRUNAUER, S.: The Adsorption of Gases and Vapors. London 1945, 

1" BOER, JH. pes Ady. Colloid) Sciy 3) 47 (1950): 

20 Siehe z.B. HunsmMann, W.: Handbuch der Katalyse, Bd. 4, S. 405. Wien 
1943; 

*1 LENNARD-JONES, J.E.: Trans. Faraday Soc. 28, 341 (1932). 

22 SUHRMANN, R.: Z. Elektrochem. 60, 804 (1956). 
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Die Art der Einwirkung solcher Gasmolekiile kann sehr verschiedener 
Natur sein. Nach F. Lonpon®’ spielt hier die Dispersionswechselwir- 
kung die Hauptrolle. Optische Beobachtungen! weisen auf induzierte 
Polarisation der adsorbierten Molekiile hin. Wesentlich deutlicher zeigen 
dies Messungen des Kontaktpotentials von MicNoLet?>, wonach bei 
77 °K adsorbierte Xe-Schichten auf Ni eine Erhéhung des Kontakt- 
potentials auf 0,85 V bewirken. MIGNoLET schlieBt daraus auf eine 
starke Polarisation der Xe-Atome. Sie soll durch die elektrische Doppel- 
schicht an der Ni-Oberflache induziert werden. Die Verschiebung der 
Ladungsschwerpunkte des Edelgasatomes erfolgt danach so, daB der 
Schwerpunkt der negativen Ladungen naher zum Metall hin verlagert 
ist, wahrend die positive Seite nach auBen weist. Auch durch N, und Ar 
wird ein positives Kontaktpotential hervorgerufen. Eine Ubertragung 
dieser Befunde auf die vorlegenden Versuchsergebnisse wiirde zunachst 
fiir eine elektronische Beeinflussung sprechen. Man kénnte etwa an 
eine Verdnderung der Elektronenkonzentration denken. Dab solche 
Moglichkeiten hier tatsachlich bestehen, wird auch durch Erfahrungen, 
die im Verlauf obiger Messungen gewonnen werden konnten, sehr wahr- 
scheinlich gemacht. Es zeigt sich, daB die Ubergangstemperatur der 
Tl-Schichten wieder evhdht werden kann, wenn die adsorbierte Gasschicht 
mit Ionen bestimmter Ladung belegt wird. Auch ElektronenbeschuB 
kann bei geeigneter Wahl des Adsorbats zu einer Sprungpunktserhéhung 
fihren. AuBerdem weisen die Ergebnisse von Matruias?6 und Daunt?? 
eindeutig auf einen Zusammenhang zwischen Elektronenkonzentration 
und Lage des Sprungpunkts hin. 


Eine weitere BeeinfluBbarkeit der Tl-Schicht durch adsorbierte 
Molekiile ware auf strukturellem Wege denkbar. Es wird immer wieder 
darauf hingewiesen?’.?9, daB an der Oberflache von Kristallen die 
auBeren Netzebenen von den darunterliegenden nicht den normalen 
Abstand haben kénnen. Diese Erscheinung miiBte sich bei kleinen 
Kristalliten (Durchmesser unter etwa 100 A) auf den ganzen Kristall 
auswirken. Phanomenologisch spricht man von einer Oberflachen- 
spannung. Uber die GréBe dieser Oberflachenspannung, ja selbst, ob 
sie positiv oder negativ ist, ist noch keine Einigung erzielt. Unter Be- 
dingungen, die auch fiir Aufdampfschichten plausibel zu sein scheinen, 


23 LonpDON, F.: Z. Physik 63, 245 (1930). 

24 BIscHENS, R.P., u. W.A. Prisxin: Adv. Catalysis 10, 41 (1958). 

25 MIGNOLET, J.C.P.: Disc. Faraday Soc. 8, 105 (1950). 

26 Siehe z.B. Martruias, B.T.: Progr. Low Temp. Phys. 2, 138 (1957). 

27 DaunT, J.G.: Progr. Low Temp. Phys. 1, 202 (1955). 

28 LENNARD-JONES, J.E., u. B.M. DENT: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 121, 


247 (1928). | 
29 FrickKE, R.: Handbuch der Katalyse, Bd. 4, S. 72. Wien 1943. 
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berechnet SHUTTLEWORTH®® eine negative Oberflachenspannung fir 
Alkalihalogenide. Dies wiirde eine Gitteraufweitung bedeuten. Fir 
Kristalle, die nicht aus Ionen aufgebaut sind, kommt LENNARD-JONES 31 
zu einem dhnlichen Schlu8. STRANSKI und MoLizRE*® berechnen auch 
fiir die Oberflache von Ionenkristallen einen erhéhten Netzebenen- 
abstand. Neuere sorgfaltige Messungen an LiF von HALLIDAY, RYMER 
und WriGHT® bestatigen fiir dieses Alkalihalogenid die negative Ober- 
flachenspannung in der von SHUTTLEWORTH angegebenen GréBenord- 
nung. Eine kritische Gegentiberstellung der bis jetzt zu diesem Thema 
vorhandenen Messungen und Uberlegungen von RyMER* fiihrt eben- 
falls zu dem SchluB, daB im Mittel eine Gitteraufweitung bei kleinen 
Kristalliten wahrscheinlicher ist. Die abweichenden Ergebnisse von 
BoswELL®* werden auf den beschrankten Giiltigkeitsbereich der Beu- 
gungstheorie an Kristallgittern zuriickgefiihrt®®. Fir Kristallite unter 
etwa 50 A Durchmesser sollte danach besser die Debyesche Theorie 
iiber R6éntgeninterferenzen an Gasmolekiilen herangezogen werden. 
Starke Gitterstérungen jedoch, z.B. eine hohe Konzentration an Gitter- 
liicken, kénnen nach RyMeER bei gleichmaBiger Verteilung zu einer 
Gitterkontraktion auch bei gréBeren Kristallen fihren. 

Falls obige Uberlegungen und die Beobachtung an LiF auf die bei 
tiefen Temperaturen kondensierten diinnen Metallschichten tibertragen 
werden diirfen, ist einmal mit einer negativen Oberflachenspannung zu 
rechnen, andererseits aber eine je nach Art und Konzentration der 
Gitterfehlstellen sogar im Vorzeichen verschiedene Gitterkonstanten- 
anderung zu erwarten. Es hegt jetzt der Gedanke nahe, die bei solchen 
Schichten abnormal hohe Ubergangstemperatur der Supraleitung durch 
die wahrscheinlich gemachte negative Oberflachenspannung und die 
dadurch veradnderten Atomabstande zu erklaren. Die Richtung der 
Sprungpunktsverschiebung wiirde zwar mit den Zugexperimenten an 
Supraleitern in Ubereinstimmung stehen, doch ware dieser SchluB 
beim jetzigen Stand der Erkenntnisse tiber diesen Problemkreis noch 
nicht gerechtfertigt. Die kleine Verschiebung der Ubergangstemperatur 
durch physikalisch adsorbierte Gasschichten kénnte jedoch durchaus mit 
kleinen Veranderungen der Atomabstande an der Oberflache in Zu- 
sammenhang stehen. Es kann auch hierdurch eine Reeinflussung der 
Elektronenzustande der Schicht bewirkt werden. 


80 SHUTTLEWORTH, R.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 63, 444 (1950). 

31 LENNARD-JONES, J.E.: Z. Kristallogr. A 75, 215 (1930). 

32 STRANSKI, I.N., u. K. Mortbre: Z. Physik 124, 421 (1948). 

33 HaLuipay, J.S., T.B. Rymer u. K.H.R. Wricur: Proc. Roy. Soc. Lond., 
Ser. A 225, 548 (1954). 

84 RyMER, T.B.: Suppl. Nuovo Cim. X, 7, Nr. 41, 194 (1957). 

© BoswELL, F.W.C.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 64, 465 (1951). 

36 GERMER, L.H., u. A.H. Wuite: Phys. Rev. 60, 447 (1941). 
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Es sollte in diesem letzten Abschnitt nur versucht werden, die 
obigen experimentellen Beobachtungen in Verbindung mit bereits be- 
kannten Erscheinungen am festen Kérper und besonders mit den bis- 
herigen Ergebnissen an Supraleitern zu bringen. Gerade bei physi- 
kalischer Adsorption sind die Verhaltnisse sehr uniibersichtlich. Es soll 
deshalb in einer spateren Arbeit iiber den Einflu8 chemisorbierter Gas- 
molekiile berichtet werden. Neben vielen anderen Fragen ist zu klaren, 
ob die hier mitgeteilte Beeinflussung der Supraleiteigenschaften durch 
adsorbierte Gasatome nur bei diinnen Thalliumschichten beobachtet 
werden kann, oder ob dies ganz allgemein bei allen Supraleitern, sofern 
die Schichtdicke klein ist, zu erwarten ist. 


Meinen Mitarbeitern, Herrn Oberinspektor H. LescHeE und Herrn G. Gross- 
KOPF, méchte ich auch an dieser Stelle fiir ihre unermiidliche Hilfe beim Aufbau 
der Versuchsapparatur und bei der Durchfiihrung der Messungen danken. 


Zeitschrift fiir Physik 157, 266—274 (1959) 


Aus dem I. Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Stuttgart 


Die mechanische Relaxation 
in Eis-NH,F-Mischkristallen 
Von 
E. Waiz und S. MAGuN 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 10. August 1959) 

Ein Verfahren zur Ziichtung von Eis-NH,F-Mischeinkristallen wird beschrieben. 
Die mechanische Relaxation dieser Kristalle bei Konzentrationen von 1,4 - 1074 
und 5,4 -10-® Gewichtsteilen NH,F im Temperaturbereich von 0° C bis — 120 °C 
und im Frequenzgebiet von 0,5 bis 6 kHz fiir zwei Verformungsarten wird ge- 


messen. Der schon beim reinen Eis beobachtete und gedeutete einfache Relaxa- 


? 2 F ; : ; ates : kcal 
tionsprozeB tritt hier mit zwei verschiedenen Aktivierungsenergien (: 3,4und253—— 7 


auf. Mol 


Finleitung 


In einigen friiheren Untersuchungen wurde eine enge Beziehung 
zwischen der dielektrischen und mechanischen Relaxation des Eises 
festgestellt!}?._ Neuerdings wurde die dielektrische Relaxation an Eis- 
einkristallen, die HF oder NH,F enthielten, untersucht; dabei stellten 
sich erhebliche Abweichungen vom Verhalten des reinen Eises heraus*~®. 
In der vorliegenden Arbeit wird der EinfluB von NH,F-Zugaben zum 
Eis auf die mechanische Relaxation untersucht. 

Fiir die mechanische Relaxation des reinen Eises hat BAss? eine 
Rechnung angestellt, die die Héhe des Dampfungsmaximums und ihre 
Abhangigkeit von der kristallographischen Orientierung erklart: In 
einem unverformten Eiskristall aus N Molekiilen sind nach PAuLinc (3/2) 
energetisch gleichwertige Anordnungen der H-Atome méglich. Bei 
einer Verformung des Kristalls wird diese energetische Gleichberechti- 
gung aufgehoben. Die Einstellung des energetisch tiefsten Zustandes 
braucht eine gewisse Relaxationszeit. Die Hohe des Dampfungsmaxi- 
mums ist durch die Zahl der Protonen bestimmt, die sich bei einer ge- 
gebenen Verformung des Kristalls zur Einstellung des neuen Gleich- 
gewichts umlagern miissen. Sie ist also von der Art der Verformung 

+ KnEserR, H.O., S. Macun u. G. ZIEGLER: Naturwiss. 42, 437 (1955). 

2 SCHILLER, P.:; Z, Physik 153, 1 (4958). 

3 STEINEMANN, A., u. H. GRANICHER: Helv. phys. Acta 30, 553 (1957). 

4 Brity, R., H. ENDER u. A. FEUERSANGER: Z. Elektrochem. HE, MOyEl (HOS). 

* ZAROMB, S., u. R. BRILL: J. Chem. Phys. 24, 895 (1956). 


§ ZAROMB, S.: J. Chem. Phys. 25, 350 (1956). 
? Bass, R.: Z. Physik 153, 16 (1958). 
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abhangig, dagegen unabhangig von der Temperatur. Die Einstellung 
der Gleichgewichtskonfiguration der Protonen geschieht durch Drehung 
der H,O-Molekiile im Gitter. Diese erfordert Uberwindung einer groBen 
Potentialschwelle. Das geschieht nur an Fehlstellen der H-Anordnung 
und ist mit einer Wanderung dieser Fehlstellen verbunden. 

Die Relaxationszeit hangt demnach von der Zahl der Fehlstellen und 
der Rotationswahrscheinlichkeit der Molekiile an einer Fehlstelle ab. 
Die Zahl der Fehlstellen lat sich aus ihrer Entstehungs- und Annihila- 
tionswahrscheinlichkeit berechnen. Die Rotation der Molekiile laBt sich 
in erster Naherung durch ein einfaches Platzwechselmodell beschreiben. 
Nimmt man weiter an, daB die Bildung und Annihilation der Fehlstellen 
und ihre Wanderung durch Molekiilrotation statistisch unabhangig sind, 
so gehen die Wahrscheinlichkeiten dieser Einzelprozesse multiplikativ 
in die Gesamtwahrscheinlichkeit fiir den Ablauf eines Umordnungs- 
prozesses im Gitter ein. Man erhalt folgende Abschatzung fiir die Rela- 
xationszeit im reinen Eis (2): 

Die Wahrscheinlichkeit fiir die Bildung eines Fehlstellenpaares sei 


As 
Oy A IN ne BA (1) 
und die Wahrscheinlichkeit fiir die Annihilation eines Paares 
2 ares 


N, = 
Dy CE st Eee 


Im Gleichgewicht ist w,=ws,; also 


Or Qs 
Daas ge MORE 
N 


Fehlstellenpaare vorhanden. Die Wahrscheinlichkeit fiir die Rotation 
einer Fehlstelle, die die H-Konfiguration im richtigen Sinne beeinfluBt, sei 
fee 
@,—D-N,-%-e RT 
Damit ist die Relaxationszeit 
E ese OEE 
v——_ =f -¢ a. (2) 
aa 
Dabei bedeuten die v, Frequenzfaktoren, die Q; die Aktivierungsenergien 
der jeweiligen Prozesse, N die Gesamtzahl der H,O-Molekiile, N, die 
Zahl der Fehlstellenpaare. Die GréBen A ... G sind Normierungsfakto- 
ren, 
SCHILLER? hat ausgedehnte Messungen der mechanischen Relaxation 
am reinen Eis vorgenommen, die die Basssche Theorie? im wesentlichen 
richtig wiedergibt. Seine Messungen ergaben aber eine kleine Abwei- 
chung vom einfachen RelaxationsprozeB, zu deren Erklarung er ein 
Z. Physik, Bd. 157 18 


268 E. Watz und S. Macun: 


erweitertes Platzwechselmodell einfiihrt. Dabei wird die Abhangigkeit 
zwischen Fehlstellenbildung und -wanderung beriicksichtigt, und die 
mit der Rotation der Molekiile verbundene Wanderung der Fehlstellen 
nicht als einfacher Platzwechselvorgang, sondern als Diffusionsproblem 
(Warmeleitungsgleichung) behandelt. 


Ziichtung der Mischkristalle * 


Zur Bestimmung der Relaxationszeit wurde die Dampfung der Eigen- 
schwingung zusammengesetzter zylindrischer Resonatoren? beniitzt. 
Die Mischkristalle mu8ten also so groB sein, daB sich Resonatoren mit 
Eigenfrequenzen von etwa 102... 104 Hz daraus herstellen lieBen. Das 
bedeutet, daB die Kristalle in Bereichen von mindestens 5 x 5 x 10 cm 
einwandfreie Struktur und homogene Konzentration der Fremdmolekiile 
haben miissen. 


Um die Konzentration der Fremdmolekiile im Kristall konstant zu 
halten, muB man eine konstante Konzentration in der Schmelze auf- 
rechterhalten, also aus einem méglichst groBen Losungsvolumen ziichten. 
Da sich die Beimengungen vor der Wachstumsfront des Kristalls an- 
reichern, muB man die Schmelze umwalzen, und zwar so, daB die Kristall- 
front gleichmaBig bestrichen wird. Nach etlichen Vorversuchen ergab 
sich die in Fig. 4 skizzierte Zuchtapparatur. Die gesamte Apparatur 
wurde aus PolyadthylengefaBen und PVC-Schlauch aufgebaut. Der 
Riihrer und das LeitfahigkeitsmeBgefaB bestanden aus Jenaer Glas. Bei 
den geringen verwendeten Konzentrationen konnte auch nach monate- 
langem Betrieb keine Korrosion des Glases durch NH,F festgestellt 
werden. 


Wahrend der Ziichtung wurde in der Apparatur die Leitfahigkeit 
der Schmelze gemessen und vermittels Zugabe von destilliertem Wasser 
geregelt. Bei jeder zur Messung verwendeten Probe wurde die Konzen- 
tration am SchluB der Messung aus der Leitfahigkeit des Schmelzwassers 
bestimmt. 


Die maximal erreichte Konzentration betrug etwa 2 - 10-4 Molekiile 
Ammoniumfluorid auf 1 Molekiil Wasser. Bei gréBeren Konzentrationen 
wurden die Kristalle polykristallin, dendritisch und briichig und eigneten 
sich nicht mehr zur Herstellung mechanischer Resonatoren. Dieses 
Ergebnis steht im Einklang mit den Resultaten von DEcROLY und 
JAccARD§8, die an HF-Eis-Mischkristallen ebenfalls keine héheren Kon- 
zentrationen erreichten. Die Konzentrationsschwankungen in einem 
kubikdezimetergroBen Block betrugen etwa 5%. 


* Das Phasendiagramm des Systems H,O-NH,F ist bekannt®.9, 
8 Decrory, J.C., u. C. JaccarD: Helv. phys. Acta 30, 468 (1957). 
° JATLow, V.S., u. E.M. Pottaxowa: J. Gen. Chem. USSR. 15, 724 (1945). 
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Die Kristallstruktur wurde mit Hilfe der Interferenzfigur der optisch 
einachsigen Kristalle im polarisierten Licht untersucht. Es gelang, 
optisch einwandfreie zylindrische Kristalle von etwa 10cm Hohe und 
Durchmesser herzustellen. 


Kimasthine 


Temp. MESSUNG 


Rkibrwerk 


Kontakt 
thermomerer 


Mibiolatte ¢ verdampter 


Konzentrationsmessung 


Thermostat 
(Kitlschrank) 


Fig. 1. Ziichtungsapparatur ftir Mischkristalle 


MeBapparatur 
Zur Messung der mechanischen Relaxation wurde die von SCHILLER? 
verwendete Apparatur benutzt. Man bedient sich der Eigenschwingung 
zusammengesetzter Resonatoren, die auf elektrostatischem Wege an- 
geregt wurden und deren Amplitude ebenso gemessen wurde. Die Reso- 
natoren bestanden aus zylindrischen Eisstaben, an deren beiden 
Enden Zn-Elektroden angefroren worden waren. 


MeBergebnisse 


Die ausgefiihrten Messungen sind in Tabelle 1 aufgefiihrt. Das 
logarithmische Dekrement der Eigenschwingung der Eisstabe wurde in 
Abhangigkeit von Temperatur und Frequenz gemessen. Um die Fre- 
quenzabhangigkeit zu erhalten, muBten Resonatoren mit verschiedenen 
Eigenfrequenzen hergestellt werden. Die Relaxationszeit erhalt man aus 
der Frequenz (fax) des Maximums des logarithmischen Dekrements 


(tT == 4)24 oa paves 
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Tabelle 1. Zusammenstellung von MeBwerten 
ee ee eee 


Stab Kon- Orientierung Frequenz 10°/T 104 r (sec) Bemer- 


; : 108 dmax F 
NELEVELO und Schwingungstyp (kHz) bei max ™maX | bei Omax kungen 


1 1,4: 107-*| senkrecht zur c-Achse 
Langsschwingung 4,78 
Torsionsschwingung 1,78 


3,80 24 0,33 
41 29 0,89 


2 |1,4-10-*| parallel zur c-Achse 


Langsschwingung | 2,50 | 10° d< 4 
Torsionsschwingung S|) Sel) i Syl Gras 
3 |1,4- 107] | c, Torsion ON554 5 1SaeeS 2,88 
4 1,4: 10°4| || c, Torsion 0,815 | 4,82 Dy} 1,95 
5 1,4 - 4054 | || c, Torsion 1,28 4,50 Dorsal dees 
6 eae Ons een Orsion 1637, 4,46 25 1,16 
7 AG 1 Onan llicmlonsion POS 4,09 26 0,785 
|| c, Langsschwingung | 5,90 — — = 108 d< 5 
8 1,4% 1074 c, Torsion 3333) HiStOr 2G} 0,478 
9 1,4-1074 c, Torsion | 4,60 | 3,82 26 0,346 
10 |1,4-1074] || c, Torsion [6545 WeBy oa 627 0,259 
41 | 5,4°40-%| | ¢, Torsion 0,314} 4,30 | 29,5] 5,07 
A215; 4540 Sallie orsion 0,810] 4,14 EXO || soy 
13 | 5,4 -14005° ell c, Lorsion SOM MESO4 27,5 | 0,885 
| | c, Langsschwingung | 5,20 | 10° d<5 
ARGS Are One| elton horsion 3,60 3,84 29,5| 0,498 | 


Es erwies sich als notwendig, die Dampfung in einem Temperatur- 
intervall von 0°C bis —100... —150°C zu messen. Die Messungen 


35 40 50 G0 70 WyT 2&0 
Fig. 2, Temperaturabhangigkeit des logarithmischen Dekrements 6. NH,F-Gehalt 1,4 +107". Torsions- 
schwingung um die c-Achse, Zeichenerklarung (in der Fig.): A Stab Nr, 2. 0.475kHz, x StabNr,. 4. 
0,815 kHz. © Stab Nr. 7. 2,03 kHz. + Stab Nr, 10. 6,15 kHz. ---reines Eis, (Nach Messungen von SCHILLER) 


muBten daher in einem mit fliissiger Luft gekiihlten Thermostaten 
durchgefiihrt werden. In der extrem trockenen Atmosphare der ver- 
dampfenden fliissigen Luft sublimierten die Stabe trotz Lacktiberzug 
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ab, so daB sich die Eigenfrequenz der Stabe durch die Abnahme des 
Radius stark anderte. Daher war es nicht mdglich, die mit dem Auf- 
treten der Dampfung verbundene Anderung des Moduls und damit der 
Stabfrequenz (um etwa 1%) zu messen. 


40 “5 50 5S 60 1097 
Fig. 3. Temperaturabhangigkeit des logarithmischen Dekrements 6. NH,F-Gehalt 5,4 - 10~® Torsions- 
schwingung um die c-Achse. Zeichenerklarung (in der Fig.): VY Stab Nr. 11. 0,314 kHz. x Stab Nr. 12. 
0,810 kHz. © Stab Nr. 12. 1,80 kHz. + Stab Nr. 14. 3,60 kHz 
Fig. 2 zeigt die MeBwerte fiir die Stabe Nr. 2,4, 7 und 10 (vgl. Tabelle 1) 
und die nach (3) und (4) berechneten Kurven. Auch eine von SCHILLER an 
reinem Eis gemessene Kurve ist eingetragen. Es ist sofort zu erkennen, daB 
I 
1030 
ra) 


20 


15 


70 


BIDS DI TE ee EE 
Fig. 4. Frequenzabhangigkeit des logarithmischen Dekrements 6. NH,F-Gehalt 1,4 - 1074. Torsions- 
schwingung um die c-Achse. Stabe Nr. 2... 10. Zeichenerklarung: + — 5°C. VY —= 25°C, ©; = 50°C 
x — 75°C. A —100°C 

die an Mischkristallen erhaltenen Kurven bei Anderung der Frequenz ihre 
Gestalt wesentlich andern, wahrend dies beim reinen Eis nicht der Fallist. 

Fig. 3 zeigt die MeBwerte an den Staben Nr. 11 bis 14. Diese hatten 
eine geringere Konzentration an NH,F als die Stabe Nr. 1 bis 10. 
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Um entscheiden zu kénnen, ob ein einfacher RelaxationsprozeB 
vorliegt, wurden die MeBwerte fiir die Stabe Nr. 2 bis 10 tiber dem 
Logarithmus der Frequenz aufgetragen (Fig. 4). Die fiir einen einfachen 
RelaxationsprozeB mittels der Beziechung 

. . OT 

0 ==) Oman ; z + wt (3) 
berechneten Kurven passen sich den MeBwerten befriedigend an. Die Hohe 
der Maxima ist wie beim reinen Eis innerhalb der MeBgenauigkeit un- 
abhangig von der Temperatur und besitzt, wie Tabelle 2 zeigt, dieselbe 
Orientierungsabhangigkeit. 


Tabelle 2. dmax X 108 in Abhdngigheit vom Schwingungstyp und Staborientierung ber 
den Stiben Nr. 1—10. Werte fiiy veines Eis in Klammern 


Orientierung 


paralicl ig | senkrecht ¢ 
Akovelein gyal oo s | 27 (30) 29 (33) 
Langsschwingung | 5 (4) 24 (27) 
Genauigkeit: + 5% 
Deutung 


Die Messungen bestatigen zundchst die Basssche Theorie, nach der 
die Hohe der Maxima von der Reinheit des Eises unabhangig ist, da der 
RelaxationsprozeB in einer Umordnung des H,O-Grundgitters besteht. 

Die Temperaturabhangigkeit der Relaxationszeit (Fig. 5) dagegen 
andert sich mit der Konzentration der Fremdionen sehr stark, da die 
Zahl der vorhandenen Fehlstellen und ihre Abhangigkeit von der Tem- 
peratur durch die Zusatze von Fremdmolekiilen geandert wird. Zu den 
im reinen Eis vorhandenen thermisch aktivierten Fehlstellenpaaren 
kommen an den Fremdmolekiilen gebildete Fehlstellenpaare hinzu. Wir 
nehmen an, daB die Gitterstérung in der Umgebung eines Fremd- 
molekiils die Rotation der H,O-Molekiile und damit die Bildung von 
Fehlstellen erleichtert. 


Beschreibt man die Rotation der Molekiile durch das einfache Platz- 
wechselmodell, so 1aBt sich der Einflu8 der Fremdmolekiile abschatzen: 
Wir machen die einfachste mégliche, von den MeBergebnissen nahegelegte 
Annahme, da die Bildungswahrscheinlichkeit der Fehlstellenpaare an 
den Fremdmolekiilen stark erhéht ist, d.h. daB eine andere Aktivierungs- 
energie fiir diesen ProzeB gilt. Fiir die an den Fremdmolekiilen gebildeten 
Fehlstellen haben wir also in Analogie zu (1) die Entstehungswahrschein- 
lichkeit : 0. 

w, = BNP, ee 
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Die Gesamtwahrscheinlichkeit fiir die Entstehung von Fehlstellenpaaren 
ist w=, + wy. Damit erhalt man fiir N,/N den Ausdruck 


eh = Os Oz ae Qs 
N, ~ 4 Np ee ey 
ee Rat ad ae Re 
x G e + H a 8 
Somit wird jetzt w,: 
ey Oise Ost On N, — O2— Os + 204 
Do Jie ae a ae + Le RT 2 
und die Relaxationszeit 
Q,— 03 + 204 
, -soeo Np ._ Qo—Q.+2Q.]-3 
t=|K-e _ + Lape er | (4) 


Das erste Glied in der Klammer ist identisch mit Gl. (2) und gibt den 
Einflu8 der rein thermisch aktivierten Fehlstellen wieder. Wir nennen es 
t;, das zweite nennen wir t;”; ihm kénnen wir die an Fremdmolekiilen 
(,,chemisch*‘) entstehenden Fehlstellen zuordnen. Letzteres enthalt den 
Faktor N,/N. t, andert sich also mit 1/|/Konzentration. Die Wurzel rithrt 
daher, daB es sich bei der Fehlstellenbildung und -annihilation um 
bimolekulare Prozesse handelt (Frenkel-Defekte). 


+ 1g\__— 
38 40 G2 44 46 48 §0 $2 WIT 
Fig. 5. Temperaturabhangigkeit der Relaxationszeit +. Zeichenerklarung: — +r in reinem Eis (= r7). 
—-— 7, fiir einen NH,F-Gehalt von 5,4 -10°°. t,=3,8- 107° exp (EBS « 10°/RT). —++— Te fiir 
einen NH,F-Gehalt von 1,4 - 10-4. t, = 7,4 + 10-7 + exp (4 PISO MOP IE bo rari eat 


Berechnet man mittels (3) und (4) unter geeigneter Wahl der Konstan- 
ten L und (Q,— Q3 +2Q,) — die Konstante K und der Exponent des ersten 
Terms ist aus den Messungen am reinen Eis bekannt — die Dampfung 
fiir den gesamten Temperaturbereich, so ergeben sich die in Fig. 2 und 3 
eingetragenen Kurven, die vom ,,einfachen Relaxationsverlauf weit 
abweichen, aber mit den Messungen mindestens qualitativ tberein- 
stimmen. Tragt man t aus Gl. (4), wie tiblich, logarithmisch itber 
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1/T auf (Fig. 5), so ergibt sich ein Verlauf, der sich bei hohen Tempera- 
turen der Geraden fiir reines Eis nahert; bei tiefen einer viel weniger 
steilen Geraden. Hier herrscht offenbar ein ProzeB mit geringerer 
Aktivierungsenergie (2,3 kcal/Mol), némlich der an den Fremdmolekilen 
ausgeléste PlatzwechselprozeB vor. Auch die Messungen bei kleineren 
Konzentrationen sind, wie Fig. 5 zeigt, damit vereinbar. 

Die von BRILL, ENDER und FEUERSANGER verwendeten (nicht ein- 
kristallinen) Proben hatten zum gr6Bten Teil eine sehr viel hohere 
Konzentration an NH,F als die hier verwendeten. Das Ubergangs- 
gebiet t,<*t, ist daher zu Temperaturen tiber 0 °C verschoben und 
damit nicht mehr erfaBbar. Die Temperaturabhangigkeit der Relaxa- 
tionszeit stimmt mit unseren Vorstellungen tiber den Ablauf des Pro- 
zesses tiberein. 

Weitere Untersuchungen zur Priifung der oben entwickelten Vor- 
stellungen, vor allem im Ubergangsgebiet, sind im Gange. 


Wir danken Herrn Professor O. KNESER fiir sein stetes f6rderndes Interesse 
am Fortgang der Arbeit und Herrn Dr. R. Bass, Department of Physics, Rice 
Institute, Houston/Texas, fiir seine Hilfe bei der mathematischen Formulierung 
der Resultate. 


Von der Firma Wieland-Werke A.G., Ulm, durften wir uns sachlicher Hilfe 
erfreuen, wesentliche Teile der Apparatur wurden mit Mitteln der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft beschafft. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Wiirzburg 


Erganzungen zur Sommerfeld’schen Theorie 
der R6ntgen-Bremsstrahlung 
Von 
H. KULENKAmMprFF, M. SCHEER und E. ZEITLER 


(Eingegangen am 17. August 1959) 


Die Endformel der Sommerfeldschen Theorie der Bremsstrahlung vom Jahre 1931 
ergibt fiir die Emissionsrichtungen #= 0° und 180° einen Polarisationsgrad P>0, 
wahrend aus Symmetriegriinden hierfiir P = 0 sein muB; die Formel gibt also auch 
die Winkelverteilung der Intensitat nicht richtig wieder. Dies laBt sich durch eine 
andere Aufteilung einzelner Glieder auf die y- bzw. z-Komponente (¥-Richtung = 
Einfallsrichtung der Elektronen) korrigieren. — Einige neue, hier vorliegende 
experimentelle Befunde zeigen, da der Winkel 2 = 90° im allgemeinen Falle zu 
ersetzen ist durch einen Winkel #*, der durch cos 0* = fy (=v,/c; vy = Anfangs- 
geschwindigkeit der Elektronen) definiert ist. Es wird gezeigt, wie sich dieSommer- 
feldsche Formel zwanglos entsprechend erganzen laBt. Einige weitere Betrach- 
tungen fiihren dann zu einer Darstellung, von der erwartet werden kann, daB sie 
auch noch fiir mittlere Werte /) eine gute Naherung darstellt. — Der Winkel }* 
behalt seine besondere Bedeutung bis zu den héchsten, extrem relativistischen 
Energien; hierzu wird kurz die Formel von SOMMERFELD und ScuirF diskutiert. 


I. Problemstellung 
In seiner wellenmechanischen, nichtrelativistischen Theorie der 
Bremsstrahlung leitet SOMMERFELD! unter Beriicksichtigung der 
Retardierung die folgende Formel fiir die Intensitatsverteilung ab 


Ete? eee 7 eS Se PAU 
I(k, 0) dk dw =b \4# We areca): eve ke an easels -b ie oe 
Aes po =p “ike Pot P > | 
ee aha +2 (1) 
Ale Al = p+? log - Pore? Al. 
2PoP Po —P 


Die Abhangigkeit von der Quantenenergie & wird durch die Aus- 
driicke A?, A®, A? gegeben, welche Anfangs- und Endimpuls fy bzw. p 
des Elektrons enthalten. # ist der Beobachtungswinkel gegen die Rich- 
tung der einfallenden Elektronen = x-Richtung; die Beobachtung ist 
in der xy-Ebene angenommen. In der GréBe b sind allgemeine Kon- 
stanten zusammengefaBt sowie einige richtungsunabhangige GréBen, die 
hier zunichst auBer Betracht bleiben kénnen; wir kommen darauf 
weiter unten zuriick. 


1 SOMMERFELD, A.: Ann. Phys. 11, 257 (1931). 
Z. Physik. Bd. 157 19 
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SoMMERFELD gelangt zu dem angegebenen Endergebnis durch einige 
Naherungen, die zwar im Rahmen seiner Voraussetzung By<1 erlaubt 
sind, die aber dazu fiihren, daB Gl. (1) fiir die Richtungen 0 und 180° 
einen von 0 verschiedenen Wert fiir den Polarisationsgrad P der Strah- 
lung ergibt, wahrend aus Symmetriegriinden fiir diese Richtungen 
nattirlich P =O sein muB. Die Formel kann also auch die Winkelvertei- 
lung der Strahlung nicht richtig wiedergeben. 

In der Rechnung von SOMMERFELD tritt zunachst ein Zwischen- 
ergebnis auf (l. c. S. 314), welches sich mit den obigen Bezeichnungen in 
folgender Weise schreiben 1aBt 


Od hd cco eile (AE gett ott pee 
T(k, 0) dkda Tore (AZosin? td (132 ppcos ey iat 


+ A? cos?# (1+ 28, cos8) + Az. (1— 26, cos)! dk dw. 
y 0 


AnschlieBend benutzt SOMMERFELD sodann zwei Naherungen: 
a) im Ausdruck fiir die x- und y-Komponente: 1+ 2B) cos? (1— By) cosd) * 
b) im Ausdruck fiir die z-Komponente: (1 — 2A cos #)/(1 — By cos 0)? © 1. 


Es ist diese zweite Naherung, welche zu dem falschen Ergebnis ftir den 
Polarisationsgrad fuhrt. 


II. Umformung und Erganzung der Formel von Sommerfeld 


Da aus Symmetriegriinden A} = A? ist, ist die Zuordnung der Win- 
kelfunktionen zu der y- bzw. z-Komponente zunachst willkiirlich. 
Offenbar muB von dem Ausdruck fiir die z-Komponente in Gl. (2) der 
Anteil A? - 28, cos ® zur y-Komponente hinzugerechnet werden. Wenn 
man dann weiter in dem Ausdruck fiir die y-Komponente cos?) =1—sin?? 
setzt, heben sich hier zwei Glieder mit 2f)cos @ heraus, und es ergibt 
sich zunachst an Stelle von (2) die geanderte Form 


Y 42 oin2G . 
(1 — By cos)? jA{ sin? d - (1+ 2B, cos?) + a 


+ A}[1—sin? 9 (1+ 2B cos#)] + AR dkdw. 


I(k, 0) dk do = 


Nunmehr braucht man nur noch die e¢ne Naherung a) zu verwenden 
und erhalt dann statt der Gl. (1) die neue Formel 


I(k, 9) dkdw = Z 42__ si? 0 

a ee ee (4) 
2 sin? } ; 2 
AS (1 Tener a +A? dhe, 


Hier ist die Aufteilung auf die Komponenten so erfolgt, daB fiir die 
Richtungen 0 und 180° der Polarisationsgrad 0 herauskommt. 
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Die hier skizzierte Umformung wurde schon in einer friiheren Be- 
trachtung zur Sommerfeldschen Formel verwendet?. Damals wurde 
aber die Verteilung relativ zum 90°-Spektrum angegeben und eine Auf- 
teilung auf die einzelnen Komponenten nicht explizit vorgenommen. 
Infolgedessen wurde nicht bemerkt, daB in der Formulierung (4) die 


y-Komponente zwei Nullstellen hat cos = OMUNdNCOs 7. — ee | 
. . . , . . . . 9 
und daB sie dazwischen negative Werte annimmt. Dies ist offensichtlich 


fehlerhaft; wir haben uns deshalb veranlaBt gesehen, nach einer weiteren 
Verbesserung der Formel zu suchen. Dabei sind wir von der folgenden 
Uberlegung ausgegangen: 

Im Fall sehr kleiner Elektronenenergien fB,—>0 ist offenbar die Rich- 
tung #=90° in verschiedener Hinsicht ausgezeichnet. Fiir diese Rich- 
tung ist die Ausstrahlung der y-Komponente = 0, es ist also 

1. fiir ?=90° das Spektrum einfach prop. A?-+ A?, 

A? fallt von der Grenzenergie ky zu kleineren Quantenenergien k 
hin ab, wahrend A} und A? nach kleineren # hin ansteigen; daraus folgt 
weiter, daB 

2. die Richtung 90° die Richtung maximaler Harte und 

3. zugleich die Richtung maximaler Polarisation ist. 


SchheBlich ist die Gesamtintensitat symmetrisch zur Richtung 90° 
verteilt; wir k6nnen dies so formulieren, dab 

4. die Richtung 90° der Halbierungswinkel fiir die Gesamtintensitat 
See 

Bei Beriicksichtigung der Retardierung andern sich natiirlich diese 
Verhaltnisse; bei SOMMERFELD behalt aber auch in diesem Fall die 90°- 
Richtung eine gewisse Vorzugsstellung: das Spektrum fiir diese Richtung 
bleibt sowohl hinsichtlich seiner Intensitat wie auch hinsichtlich seines 
Verlaufes das gleiche wie im Grenzfall By) —>0. 

Experimentelle Untersuchungen, die hier von H. MAusBEck, D. Ross 
und H. ZEH in einem Spannungsbereich von 30 bis 180 kV ausgefiihrt 
worden sind und iiber die demnachst ausfiihrlich berichtet werden soll, 
haben nun zu der Feststellung gefiihrt, da innerhalb der Fehlergrenzen 
dieser Messungen das Maximum der Harte bei einem Winkel #* liegt, 
der durch die einfache Beziehung 


Co5.0 =, (5) 


gegeben ist. Die Messungen zeigen weiter, daB dieser gleiche Winkel #* 
Halbierungswinkel fiir die Gesamtintensitat ist, abgesehen von geringen 
Abweichungen bei kleinen Quantenenergien. Diese machen sich beson- 
ders bei schweren Elementen bemerkbar und wir schlieBen daraus, daB 


2 Scneer, M., u. E. ZEITLER: Z. Physik 140, 642 (1955). 
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es sich bei diesen Abweichungen um einen EinfluB der Abschirmung 
handelt. Da diese in der Sommerfeldschen Theorie nicht beriicksichtigt 
wird, kann diese Einzelheit auch hier iibergangen werden. Ferner 
zeigen die Messungen bei niedrigen Elektronenenergien, die besonders 
sorgfaltig ausgefiihrt worden sind, daB das unter dem Winkel J* ge- 
messene Spektrum gut mit dem nach der Sommerfeldschen Formel fiir 
die Richtung 90° berechneten iibereinstimmt, wahrend das in der Rich- 
tung 90° gemessene Spektrum merklich davon abweicht. Offenbar tritt 
also im allgemeinen Fall der durch (5) definierte Winkel * an die Stelle 
des Winkels 90°. 

Man iiberzeugt sich leicht durch eine einfache Rechnung, daB Gl. (4) 
die Forderung erfiillt, daB die Richtung maximaler Harte durch cos#* =f) 
gegeben ist. Ebenso erfiillt dieser Ansatz die Beziehung 

O* Ef 
f1(k, 9) sinddd =f 1(k, 9) sind dd, 
0 ae 
Gl. (4) befriedigt also auch die weitere Forderung, daB #* der Halbierungs- 
winkel fiir die Gesamtintensitat sein soll. Beide Forderungen (#* = 
Winkel maximaler Harte und Halbierungswinkel) werden dagegen durch 
die Gln. (1) oder (2) nicht erfiillt*. 

Eine Verbesserung der Gl. (4) ist also so vorzunehmen, daB diese 
beiden Beziehungen nicht verandert werden, daB aber zusatzlich die 
obigen Bedingungen 1 und 3 fiir den Winkel 0* erfiillt werden. Dies 
laBt sich erreichen, wenn man in (4) bei den beiden Gliedern mit sin? 
jeweils einen Faktor (1 — 2) hinzufiigt. Damit ergibt sich die ver- 
besserte Formel 

b 2 (1 — B%) sin? & 
I(k,8) dk da = a ge {AL See | | 
(1 — B@) sin? } 
(1 — By cos 8)? 


(6a) 


Ade | Atl dkdoo | 
oder mit einfacher Umformung der Winkelfunktion bei der y-Kompo- 


nents b {42 (1 — fa) sino 


(1 — B, cos)? | (1 — By cosh)? | 


Q— 2 
EAs (ee ! At dkdo. 


T(k, 0) dkdo= 
(6b) 


Die Hinzufiigung des Faktors (1 — 8?) ist im Rahmen der Somerfeld- 
schen Rechnung sicher statthaft, weil er im allgemeinen Glieder mit B? 
vernachlassigt. 


* SOMMERFELD gibt am Schlu8 seiner Arbeit! zwar an, daB aus seinem End- 
ergebnis fiir die Richtung maximaler Harte cos # =f, folge; dies ist aber nur bei 
Einfiihrung einer weiteren groben Naherung der Fall. Unsere Formel (4) befriedigt 
die beiden obigen Forderungen exakt. 
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Die Voreilung des Intensitaétsmaximums ist schon 1909 von SOMMER- 
FELD*® aus den klassischen Ansiatzen der Elektrodynamik abgeleitet 
worden. Hierbei trat bereits der fiir die Voreilung typische Nenner auf, 
wenn auch wegen besonderer Annahmen iitber den Bremsvorgang mit 
anderer Potenz. Die Bremsung ist dabei geradlinig vorausgesetzt, die 
berechnete Ausstrahlung entspricht also der eines bewegten und in der 
Bewegungsrichtung schwingenden Dipols. Fiir einen senkrecht zur 
Bewegungsrichtung schwingenden Dipol ergibt eine entsprechende Rech- 
nung unter Benutzung der Liénard-Wiechertschen Potentiale statt eines 
cos? % auch hier eine Winkelabhangigkeit proportional (cos #— ,)?, 
also die gleiche Form wie oben in (6b). 


III. Erweiterung fiir mittlere Elektronen-Energien 


Die hier vorliegenden experimentellen Ergebnisse zeigen, daB die 
Sommerfeldsche Formel mit der hier betrachteten Korrektur auch fiir 
etwas gréBere Werte von B anzuwenden ist. In den Ausdriicken A%, Aj, 
A? von Gl. (1) hat man dann bei Berechnung der Impulse # die richtigen 
Werte unter Beriicksichtigung der Massenverdnderlichkeit als bessere 
Naherung einzusetzen. 

In diesem Zusammenhang muB nun auch noch der in Gl. (1) vorge- 
setzte Faktor b naher betrachtet werden. Wir benutzen dabei die im 
Buch von HEITLER* verwendeten GrdBen: Der Faktor lautet dann 


aaa = pa 


1 ic Pe 
mee) ae yA H 
4 P35 ES Po 137 7) 


Die Funktion /(&) stellt die Verbesserung gegeniiber der in anderen 
Theorien der Bremsstrahlung angewandten Bornschen Naherung dar. 
Hierfiir hat ELWERT® spater gegentiber der urspriinglichen Sommerfeld- 
schen Formulierung einen anderen Ausdruck abgeleitet; die Funktion 
lautet hiernach 


He) == 4a 8) 
oe ae 
4b LZ 
fo ee ee fee ee 8a 
SO 137 By > S 1378 ( ) 
Wee we 


In der Sommerfeldschen Naherung wird im Ausdruck (7) ==> 

Ey:Po o-Po 

we gesetzt. Wenn man die Formel auf etwas hdhere Energien 
0 

anwendet, muB man auch hier den richtigen Wert fiir den Impuls 45 

benutzen. Entsprechendes gilt fiir die GréBen &), &, die bisher immer als 


3 SOMMERFELD, A.: Phys. Z. 10, 969 (1909). 
4 HeItLER, W.: The Quantum Theory of Radiation, 3. Aufl. (§25). Oxford 1954. 


> ELwert, G.: Ann. Physik 34, 178 (1939). 
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Funktion von f geschrieben werden. Dem Sinne nach bedeuten sie be1 
SOMMERFELD das Verhaltnis von Elektronenwellenlange: Radius der 
r C h vas 
K-Schale = —— - - 
mv ag 
daB auch hier bei etwas héheren Energien geschrieben werden muB® 


(a) = Wasserstoffradius), und man sieht daraus, 


bee ee (8b) 
USP 72h 1 en 


Fiir den Faktor 6 ist also an Stelle von (7) zu setzen 
I ee ee 1—e 
ome pe ER 1—e-27é (9) 

mit den. Werten &,, € nach (8b). 

Es darf erwartet werden, daB mit diesen Erganzungen die Formel 
von SOMMERFELD auch noch bei mittleren Werten von fy (bis etwa 
By =0,4) zur angendherten Darstellung experimenteller Befunde gut 
brauchbar ist, soweit nicht die hier auBer Betracht gelassene Abschir- 
mung am langwelligen Ende und besonders bei hohen Ordnungszahlen Z 
eine merkliche Rolle spielt. Der Unterschied zwischen den Formulie- 
rungen (8a) bzw. (8b) ist allerdings in dem angegebenen Bereich der 
Elektronenenergien nur gering, so daB aus der Form der beobachteten 
Spektren nicht festgestellt werden kann, welcher der beiden Ausdriicke 
besser ist. Bei noch héheren Elektronenenergien sind die bisher vor- 
legenden Messungen noch nicht so sicher; auBerdem sind dort andere 
allgemeine Voraussetzungen der theoretischen Ableitung nicht mehr 
erfiillt. 


IV. Bemerkungen zum Fall extrem relativistischer Energien 


Der Winkel #* hat offenbar eine sehr allgemeine Bedeutung bis zu 
héchsten Elektronenenergien hin. Die Beziehung (5) laBt sich auch in 
der Form 

sind* = . » Daw tir «Ey > a: Oi = a 
(E) = Gesamtenergie) schreiben; sie gibt dann die bekannte Beziehung 
fiir den mittleren Offnungswinkel der Bremsstrahlung bei hohen Elek- 
tronenenergien an. 

Fur diesen extrem relativistischen Bereich ist eine theoretische For- 
mel fiir die Intensitatsverteilung von SOMMERFELD? angegeben und 
spater von ScHIFF® unter Beriicksichtigung der Abschirmung erganzt 
worden. Vernachlassigt man die Abschirmung, so laBt sich diese Formel 


° Vgl. dazu auch SOMMERFELD, A., u. A.W. Mave: Ann. Physik 22, 629 (1935). 

* SOMMERFELD, A.: Atombau und Spektrallinien, Bd. 2 (Kap. 7, §7). Braun- 
schweig: Vieweg 1939. 

8 ScuirF, L.I.: Phys. Rev. 83, 252 (1954). 
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hinsichtlich der Winkelabhangigkeit ebenso wie unsere Gl. (6a) schrei- 
ben. Die Ausdriicke A% usw. sind durch entsprechende Ausdriicke 


ne E \2 2E,E 1 ENG 1a 
B mi aces ars Al =F ! z, | ~ 
Oa toe jee Dee. 1 B 
By Br =| eres le aeecvtaees et ame | 


Zl ETSeLZen. 

Bei SOMMERFELD und ScuiFF ist zwar eine derartige Aufspaltung auf 
die drei Komponenten nicht vorgenommen. Man sieht aber leicht, daB 
die Summe der dort 

mit sin? @ behafteten Glieder proportional By — B; 

die der iibrigen Glieder proportional BY + B? 
ist. Daraus folgen dann mit einigen einfachen Umformungen die Aus- 
driicke (10). 

Wegen der gleichen Winkelabhangigkeit wie in (6) ist auch hier 3* 
der Halbierungswinkel fiir die Gesamtintensitaét. Ferner sieht man 
aus (10), daB, ebenso wie oben fiir A? bzw. Aj und A? angegeben, auch 
B* von der Grenzenergie zu kleinen Quantenenergien abfallt, BY = B? 
dagegen ansteigt; @* ist also auch hier der Winkel maximaler Harte. 

In diesem extrem relativistischen Fall macht sich allerdings die Ab- 
schirmung starker und im Spektrum weiter zur Grenzenergie hin be- 
merkbar als im Fall kleiner Elektronenenergien. Sie bewirkt, daB das 
Maximum der Harte zu kleineren Winkeln, der Halbierungswinkel da- 
gegen zu groBeren Werten riickt. 


Zeitschrift fiir Physik 157, 282—285 (1959) 


Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Wurzburg 


Eine einfache Ableitung fiir die Voreilung 
des Intensitaéats-Maximums 
bei der Réntgen-Bremsstrahlung 
Von 
H. KULENKAMPFF 


(Eingegangen am 17. August 1959) 


Die Voreilung des Intensitatsmaximums bei der Réntgen-Bremsstrahlung laBt sich 
anschaulich beschreiben, wenn man die Emission von Quanten zunachst in einein 
mit den Elektronen mitbewegten und sodann in einem ruhenden Bezugssystem 
betrachtet. Dabei ergibt sich iiber eine qualitative Beschreibung hinaus exakt 
die richtige Formel fiir die Richtungsverteilung der Strahlungsintensitat. Ergan- 
zend wird darauf hingewiesen, das nur im mitbewegten Bezugssystem ein Doppler- 
Effekt, im Ruhsystem dagegen nur die Voreilung, ohne Doppler-Effekt, auftritt. 


I. Formulierung des Grundgedankens der Ableitung 


Eine besonders charakteristische Erscheinung bei der Réntgen- 
Bremsstrahlung ist die unsymmetrische Intensitatsverteilung gegeniiber 
einer senkrecht zur Elektronenrichtung stehenden Ebene mit der ,, Vor- 
eilung’’ des Maximums der Ausstrahlung. Schon im Jahre 1909 hat 
SOMMERFELD!? gezeigt, daB diese Voreilung des Maximums aus den Ge- 
setzen der klassischen Elektrodynamik abgeleitet werden kann; sie ergibt 
sich dabei als Folge der endlichen Ausbreitungsgeschwindigkeit elektro- 
magnetischer Wellen (Retardierung). Auch die spateren exakten 
quantenmechanischen Theorien der Bremsstrahlung ergeben stets fiir 
den Fall, daB die Elektronengeschwindigkeit nicht sehr klein gegeniiber 
der Lichtgeschwindigkeit ist, diese charakteristische Voreilung. Sie 
erscheint dabei jedoch mehr oder weniger als Ergebnis eines mathemati- 
schen Formalismus, und man findet deshalb vielfach fiir eine qualitative 
Erklarung dieser Erscheinung Hinweise auf einen Doppler-Effekt. Dies 
ist jedoch durchaus abwegig ; die Voreilung des Intensitatsmaximums hat 
mit einem Doppler-Effekt nichts zu tun. 


Man kann nun diese Erscheinung sehr leicht anschaulich verstehen, 
wenn man vom Standpunkt der Emission von Strahlungsquanten aus- 
geht, und wenn man die Richtungsverteilung einmal von einem mit den 
Elektronen mitbewegten und sodann von einem ruhenden Bezugssystem 
aus betrachtet. Es ist dann analog dem mechanischen Beispiel, wenn 


} SOMMERFELD, A.: Phys. Z. 10, 969 (1909). 
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etwa ein bewegtes Geschiitz ein GeschoB unter einem Winkel abfeuert, 
der im mitbewegten Bezugssystem = 90° ist. Ein auBen ruhender Be- 
obachter findet dann fiir die SchuBrichtung einen Winkel, der durch die 


einfache Beziehung ctg ? = — gegeben ist (v = Geschwindigkeit des 


bewegten Geschiitzes, w = Geschwindigkeit des Geschosses). Im Falle 
der Emission von Strahlungsquanten ist lediglich zu beachten, daB sie 
sich mit Lichtgeschwindigkeit bewegen; in dem oben betrachteten 
speziellen Fall stellt dann der ruhende Beobachter einen Emissionswinkel 


fest, der durch cos # = : =f gegeben ist. 


II. Ableitung der Richtungsverteilung durch Winkeltransformation 


Der Betrachtung des allgemeinen Falles sei ein rechtwinkliges Koordi- 
natensystem zugrunde gelegt, wobei die Bewegungsrichtung der Elek- 
tronen mit der x-Richtung zusammenfallt. Die Beobachtung der Winkel- 
verteilung der Strahlung erfolge in der xy-Ebene. In einem mit den 
Elektronen mitbewegten, gestrichenen Bezugssystem médgen die Elek- 
tronen nun ihre Quanten in drei Gruppen aussenden, wobei jede eine 
Winkelverteilung entsprechend der Strahlungsverteilung eines einfachen 
Dipols haben mége. Die Verteilung der Quanten lautet also in diesem 
Bezugssystem 


N(8’) =N,- sin? +N, - cos?’ +N. (1) 


Dabei entsprechen die GréBen N,, N,, N, den Quadraten der Dipol- 
momente bzw. der Matrixelemente oder anderen derartigen GréBen. 

Fiir den Ubergang auf das normale ruhende Bezugssystem (Labor- 
system) hat man nun nur die bekannten einfachen Transformations- 
gleichungen fiir die Winkel anzuwenden 


_ raf: sind | fe pees wi i Tt ee 
1—Bcos® ” ae 1— Bcosd 


(2) 


sin” 


und auBerdem noch die Transformation des Raumwinkelelementes zu 
beriicksichtigen entsprechend der Beziehung 


N(9’) sind’ dh’ = N(#) sind dd. 
Unter Benutzung von (2) ergibt sich 


dcos¥ array oy Le 
dcos? ae) (1— Bcos 6)? © 2 


N() = N(*) 
Setzt man (2) und (3) in (1) ein, so erhalt man die Beziehung 
(eter) sin? } 


- es Bp p (cos 9 p)? 
I) ia aR costo) {Ne (1 Boosd)? = Feo 8 


+N. (4) 
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Dies stimmt vollkommen iiberein mit der in der vorangehenden 
Arbeit? abgeleiteten, etwas verbesserten Formel (6b) fiir die Winkel- 
verteilung mit den typischen Voreilungsnennern. 

Die Voreilung ergibt sich also durch diese kleine Betrachtung in ganz 
einfacher Weise als ein rein kinematischer Effekt*. Zu bemerken ist 
noch, daB im allgemeinen Falle die GréBen N, usw. in (1) selbst noch 
Winkelfunktionen enthalten kénnen. Eine genauere Betrachtung der 
Theorie der Bremsstrahlung zeigt, daB nur in den Grenzfallen sehr klei- 
ner und sehr groBer Elektronenenergien eine Separierbarkeit in reine 
Winkelfunktionen bzw. nur von der Frequenz abhangige GroBen még- 
lich ist; die obige einfache Ableitung fiir die Voreilung wird dadurch 
aber natiirlich nicht beriihrt. 


III. Bemerkungen zum Doppler-Effekt 


Durch die Transformation der Winkel, d.h. die Transformation der 
Raumkoordinaten kann nun aber doch noch die Frage auitreten, ob 
nicht auch die Zeitkoordinate zu transformieren sei, d.h. die Frage, ob 
eine Frequenzanderung, mithin also ein Doppler-Effekt, in Betracht zu 
ziehen sei. Hierzu mége noch folgendes gesagt werden: 


Wenn die Elektronen ihre gesamte kinetische Energie abgeben 
(Emission der Grenzfrequenz), kann ersichtlich kein Doppler-Effekt 
auftreten, weil die verfiigbare Quantenenergie eindeutig festgelegt ist. 
Die gleiche Uberlegung gilt aber auch fiir beliebige andere Frequenzen 
im Spektrum der Strahlung. Die Fragestellung lautet ja hierbei: Gegeben 
ist ein Elektron mit der Anfangsenergie E,, betrachtet wird die Wahr- 
scheinlichkeit fiir einen Ubergang in den Zustand mit der kleineren 
Energie £,, wobei die Energiedifferenz als Quant ausgestrahlt wird; 
gesucht wird die Richtungsverteilung dieser Quanten. Auch in diesem 
Fall ist also die verfiigbare Quantenenergie durch die vorgegebenen 
Bedingungen eindeutig festgelegt. 

Anders liegen die Verhaltnisse jedoch in dem mit den Elektronen 
mitbewegten Bezugssystem. Hier werden ruhende Elektronen von 
schnell bewegten Atomkernen getroffen, und die Energie der dabei aus- 
gesandten Quanten entstammt keineswegs einer Energie bewegter Elek- 
tronen. Vielmehr mu8 hier der ankommende Atomkern die doppelte 
Energie aufbringen, da er einmal ein ruhendes Elektron von der Anfangs- 
energie E; =0 auf eine Endenergie E3 beschleunigen und ferner noch ein 
Quant von etwa der gleichen Energie erzeugen muB. Wegen seiner sehr 


* Die Winkeltransformationen (2) lassen erkennen, da® man die Voreilung auch 
als Analogon zur Aberration auffassen kann — mit umgekehrtem Strahlengang 
durch das Fernrohr. 


> IKULENKAMPFF, H., M. SCHEER u. E. ZEITLER: Z. Physik 157, 275 (1959). 
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groBen Masse besitzt der Atomkern in diesem Bezugssystem eine weitaus 
groBere kinetische Energie als hierfiir bendtigt wird, d.h., da8 durch 
den Energiesatz allein die GréBe der Energie des ausgesandten Quants 
nicht festgelegt ist. In diesem Bezugssystem kann also ein Doppler- 
Effekt auftreten; fiir den einfachen Fall der Emission in die Richtungen 
0 baw. 180° laBt sich dies auch aus Energie- und Impulssatz durch eine 
ganz elementare Rechnung zeigen. Die GréBen N, usw. in (1) miissen 
also streng genommen als GréBen N,(v’) usw. geschrieben werden, wobei 
fiir einen vorgegebenen Ubergang FE, > F3 die Frequenz »’ in der Art eines 
Doppler-Effektes vom Winkel abhangig ist. Wenn man in dieser Weise 
Gl. (1) erganzt, kann man beim Ubergang in das ungestrichene Bezugs- 
system auch die Frequenz transformieren; der Doppler-Effekt fallt dabei 
genau wieder heraus. 

Die Verhaltnisse hegen also bei der Erzeugung der Bremsstrahlung 
grundsatzlich anders als etwa bei der Strahlungsemission schnell beweg- 
ter Kanalstrahlen. Dort wiirde ein mitbewegter Beobachter kugel- 
symmetrische Intensitatsverteilung und eine richtungsunabhiangige 
Frequenz feststellen. Fiir einen ruhenden Beobachter ergibt sich be- 
kanntlich der Doppler-Effekt und bei hinreichend schnellen Kanal- 
strahlen ware auch eine ,,Voreilung“ mit einem Faktor (1 —f cos #)~? 
zu erwarten, die bisher allerdings wohl noch nicht beobachtet ist. Im 
Gegensatz dazu handelt es sich bei der Bremsstrahlung um einen Vor- 
gang, bei dem eine Relativgeschwindigkeit zwischen Elektron und Atom- 
kern besteht. Deshalb beobachtet man hier im ruhenden Bezugssystem 
(praktisch unendlich groBe Masse der Atomkerne vorausgesetzt) nur die 
Voreilung, jedoch keinen Doppler-Effekt. Wiirde man Strahlung er- 
zeugen, indem man schnell bewegte Atomkerne auf ruhende Elektronen 
schieBt, so ware ein Doppler-Effekt — auch fiir die Grenzfrequenz — zu 
erwarten, jedoch keine Voreilung. Ein derartiger Versuch wird aller- 
dings kaum ausfiihrbar sein. 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Heidelberg 


Zweiquanten-Ubergange in isomeren Kernen 
Von 
JORG EICHLER und GERHARD JACOB* 


Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 13. Juli 1959) 


Two quantum emission in nuclei proceeds with such a small probability that it 
can hardly be detected unless all competing processes are strongly suppressed. 
Most favourable would be an excited level that can decay only by a 0* —O- transition 
but, unfortunately, such a case is not yet known. Another possibility for detecting 
two quantum transitions might be provided by nuclear isomerism. An isomeric 
single quantum transition of a high multipolarity may be replaced by the emission 
of two quanta of lower multipolarities. The calculated angular correlation is 
generally not symmetric about 90°. The total transition probability and the 
distribution of energy between the two quanta have been evaluated using the 
single particle model. The experimental possibility of observing two quantum 
processes is discussed. 


I. Einleitung 


In elektromagnetischen Ubergangen zwischen zwei Energieniveaus 
der Atomhiille oder des Kerns tragt im allgemeinen ein einziges Quant 
die Differenzenergie. Daneben sind aber noch Strahlungsprozesse zwei- 
ter Ordnung moglich, bei denen die Energie auf zwei Quanten verteilt 
wird. Das Aufteilungsverhaltnis kann hierbei alle Werte annehmen 
und ist nicht wie bei y-Kaskaden innerhalb sehr kleiner Abweichungen 
konstant. 

Experimentell konnte tatsachlich eine Zweiquanten-Absorption bei 
hochfrequenz-induzierten Ubergiangen zwischen Hyperfeinstruktur- 
niveaus der Atomhiille gefunden werden!. 

Die Theorie der Zweiquanten-Ubergiange ist schon frithzeitig von 
M. GOPPERT-MAYER®?* entwickelt und die Ubergangswahrscheinlich- 
keit in Dipolnaherung berechnet worden. Im Atom ist die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit fiir spontane Zweiquanten-Emission so klein, ver- 
glichen mit der Ubergangswahrscheinlichkeit fiir Einquanten-Emission, 
daB bisher noch kein experimenteller Nachweis méglich war. Im Kern 


* Beurlaubt von der Faculdade de Filosofia und Centro de Pesquisas Fisicas, 
Universidade do Rio Grande do Sul, Pérto Alegre, Brasilien. 

+ Zum Beispiel AttHorr, K.: Z. Physik 141, 33 (1955). 

2 GOPPERT-Maver, M.: Ann. Physik 9, 273 (1931). 

2a Vgl. auch WeENTZzEL, G.: Handbuch der Physik, Bd. XXIV. Berlin-Gét- 
tingen-Heidelberg: Springer 1933. 
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wird die Situation fiir den Nachweis giinstiger, da hier angeregte Zu- 
stande haufig nur durch héher verbotene Einquanten-Uberginge zer- 
fallen kénnen. Im Extremfall eines 0*—o--Ubergangs sind y-Emission, 
innere Konversion und innere Paarerzeugung sogar streng verboten, 
und der Ubergang kann sich nur durch Emission von zwei Quanten, 
zwei Elektronen oder einem Quant und einem Elektron vollziehen. 
SAcuHS® hat gezeigt, daB die Lebensdauer fiir solche Ubergange vergleich- 
bar ist mit der Lebensdauer isomerer Kerne (vgl. die Diskussion in 
Abschnitt IV) und daB die Doppelquanten-Emission gegeniiber der 
Zweielektronen-Emission betrachtlich iiberwiegt. Man kennt jedoch 
keinen Kern, der nur durch einen 0*—o--Ubergang zerfallen kénnte. 
Damit scheidet diese bequeme Moéglichkeit zum Studium von Zwei- 
quanten-Ubergangen vorlaufig aus. 

AuBer den 0—0-Ubergingen gibt es noch weitere Falle, in denen 
Zweiquanten-Uberginge méglicherweise nachweisbar sind; ndamlich 
solche, in denen sich die Drehimpulse von Anfangszustand und End- 
zustand des Kerns um zwei oder mehr Einheiten unterscheiden. Ins- 
besondere kommen isomere Kerne in Frage. Zwar sind dann Einquanten- 
Ubergange nicht verboten, aber sie sind von héherer Ordnung als die 
Zweiquanten-Ubergange der niedrigst méglichen Ordnung. Fiir solche 
Falle wollen wir uns im folgenden vornehmlich interessieren. 


Um einen qualitativen Uberblick zu gewinnen, ist es niitzlich, an 
Hand der Auswahlregeln die verschiedenen Moéghichkeiten der Aufspal- 
tung eines Einquanten-Ubergangs zu betrachten. Ein elektrischer Ein- 
quanten-Ubergang der Multipolordnung Z, kann nur stattfinden, wenn 
fiir die Drehimpulse und die Paritaten von Anfangszustand und End- 
zastand die Beziehungen |7; —7,| Ly) <7; + 7; und a; - 2;= (—1)” gel- 
ten. Soll das Quant der Ordnung Ly durch zwei Quanten mit den Ord- 
nungen L und L’ ersetzt werden*, dann muB die Ungleichung | L — L’| = 
LpxLl+Ul’ erfiillt sein. Fiir die kleinsten zuladssigen L und L’ ist somit 
Wari Ly und m;- p— (— 4) (1) S(t) el)” ts Gah ybeide 
Multipolquanten sind elektrisch oder beide magnetisch. Im Falle eines 
magnetischen Einquanten-Uberganges ist nur die Paritats-Auswahlregel 
anders, mamlich 97, «gre (—4\P0e* —=(—4) P38 (2-4) ) = (— 1) (ee 
Mithin ist hier stets eines der beiden Quanten elektrisch, das andere 
magnetisch. Alle méglichen Aufteilungen der Multipolordnung eines 
gegebenen Einquanten-Uberganges werden nebeneinander vorkommen 
und miteinander interferieren. 


* Im folgenden soll eine spezielle Wahl fiir die Drehimpulse und Paritaten 
von Anfangszustand und Endzustand haufig durch die Natur des Einquanten- 
Ubergangs gekennzeichnet werden. Eine besondere Aufteilung werde durch eine 
Klammer angedeutet, z.B. EL) (EL, EL’). 

3 Sacus, R.G.: Phys. Rev. 57, 194 (1940). 
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II. Ansatz und Rechnung 

Wir betrachten die Wahrscheinlichkeit fiir Zweiquanten-Emission 
durch ein einzelnes, nichtrelativistisches Proton, das sich in einem ge- 
schwindigkeitsunabhangigen, zeitlich konstanten Potential bewegen 
mége*. Die Eigenzustande des ungestérten Hamilton-Operators sind 
gekennzeichnet durch die Quantenzahlen n,/, m. Zusatzlich wollen wir 
die Zustande stets nach den Drehimpulsen7 klassifizieren. Die Wechsel- 
wirkung mit dem elektromagnetischen Feld Y& ist gegeben durch 


ae es ae ae amie a o rot W, (1) 
wobei fiir das Feld die Coulomb-Eichung @=div °=—0O zugrunde gelegt 
sel. Mit dieser Wechselwirkung erhalt man in St6rungsrechnung zweiter 
Ordnung? die Wahrscheinlichkeit dafiir, daB ein Quant der Energie 
hw =hc|f| in das Raumwinkelelement dQ und ein weiteres Quant der 
Energie ha’ =E, — E;—hw =h(wy—o) in das Raumwinkelelement dQ’ 
emittiert wird. Sie ist von der Form 


yn dQ 4 2 \2 0 fi 
Tae, Qvag dug = ee oe ee x 

3270 he} Mc? Mc? 

1 oe elk. 2h ANT ey Oe ee 
——— FE toile oh ical y 
. ee f|Ayy (L8)|2> +5 Plea are L 
eee y <f| Hy (8)|2> <2| AF (f)|4> 2 
ENE: a O;-—0;,—0' 
Hierin ist 
yy (LY) = up(t) apt eee 
(3) 


HY (E) = 71 tp (E) gad Vig 2 : o-rot [1p (f) e 


Ferner ist hw, die Energie des virtuellen Zwischenzustandes z mit den 
Quantenzahlen n,/,7 und m; up(P = 1) ist der Einheitsvektor fiir linke 
und rechte Zirkularpolarisation. 

Die allgemeine Form (2) hat die Ubergangswahrscheinlichkeit auch 
dann, wenn man nicht das Einteilchen-Modell zugrunde legt. Man hat 


* Im folgenden sind alle Formeln so geschrieben, als ware das Potential 
raumfest. Die Schwerpunktsbewegung des Restkerns kann man leicht dadurch 
berticksichtigen, daB man iiberall die Ladung e des Protons durch die effektive 
Ladung e (1—Z/A“) ersetzt. Das Neutron hat die effektive Ladung —Z/A¥, Es 
gibt jedoch in der Systematik der isomeren Ubergange keinen Hinweis auf ein 
unterschiedliches Verhalten der Kerne mit ungeradem Proton und ungeradem 
Neutron. Daher vergleicht man die experimentellen Ubergangswahrscheinlich- 
keiten im allgemeinen mit den theoretischen Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir 
ein einzelnes Proton. 

4 HEITLER, W.: The Quantum Theory of Radiation, 3. Aufl., S. 136ff. Oxford 
MO) 
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dann lediglich die entsprechenden Operatoren und Wellenfunktionen 
einzusetzen. 

In der Summe iiber die Zwischenzustande werden im allgemeinen 
nur die nachstliegenden Zustande wesentlich beitragen, da die Uber- 
lappung der Anfangswellenfunktion oder der Endwellenfunktion mit der 
Wellenfunktion des Zwischenzustandes um so schlechter wird, je mehr 
sich die radialen Quantenzahlen unterscheiden. 

In der Umgebung einer Nullstelle des Nenners ist Formel (2) nicht 
mehr giiltig. Dann mu8 man, ebenso wie bei der Behandlung der Reso- 
nanZzfluoreszenz, die endliche Linienbreite beriicksichtigen. Dieser Fall 
ist jedoch hier ohne Interesse. Denn immer dann, wenn der Nenner 
verschwindet, entartet der Ubergang in einen Einquanten-Ubergang 
oder eine Kaskade von Einquanten-Ubergangen. (w;—@,) muB sogar 
merklich von w verschieden sein. Andernfalls kann man den Ubergang 
experimentell nicht von einem Einquanten-Ubergang unterscheiden. 

Die explizite Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit gestaltet 
sich einfacher, wenn wir gezeigt haben (s. Anhang I), daB man die 
Matrixelemente von H,,,, in (2) gegeniiber den Summentermen vernach- 
lassigen kann. Man muB8 dafiir nur voraussetzen, daB L+L’=L, er- 
fiillbar ist. Gerade fiir solche Falle wollen wir uns aber vornehmlich 
interessieren. Fiir 0-0-Ubergange verschwindet das Matrixelement von 
H,,,, exakt. Nun erhalten wir die Winkelkorrelation, indem wir den 
Operator H,, aus (3) in der tiblichen Weise nach irreduziblen Tensor- 
operatoren entwickeln (s. Anhang II) und die Summation iiber die 
magnetischen Quantenzahlen und tber die Polarisationen ausfiihren. 


III. Ergebnisse 
a) Winkelkorrelation und Ubergangswahrscheinlichkeit. Die Wahr- 
scheinlichkeit, daB ein angeregter Zustand zerfallt, indem ein Quant w nach 
einer beliebigen Richtung emittiert wird und das andere Quant w’ in 
einem Winkel # dazu in das Raumwinkelelement dQ, ist gegeben durch 


T;_, (@, Q) dw dQ = 


L 


dwdQ ( ai a, XE 7 Apes 
m2 wa we ee eo la 


xy Dd _ V27+1) (27 +1) B (cos 8) <L1 L’— 1] 0) x 
DBE oi Mb IE 


LE 1 OVI B (eee EL Li LB i(k); 22 EO BTL) Vox (4) 
v4 (— A)E+L + thity tite. WV LL; v4;) Wi L'L' : V4;) aL 


we jit 4 
a Slee 1) (Ree LL si , ‘l 
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Hierin steht ¢ fiir (m, J, 7) des Zwischenzustandes, und die Abkiirzungen B, 
und D, bedeuten Produkte von reduzierten Matrixelementen, namlich 


ye SH Feed <a ll Pt HTD ‘Ne <2 FEC) 


B,(k, 22°; L'LL'L)= (1 +(—1)- a, 2) X 
1» | 


(@; W, — 0) (@; , — @) 


& 


oe (5) 
D,(R, cate = (1-+(—1)’ 2,7, 7,7;) X 


, SAF RD 2> <2 Fe lle AFA 2D AF AMD 
( 


;—@, —@) (@; —@,,—’) 


Die Paritaten a der Zustande, mit denen die Matrixelemente der Opera- 
toren 7, gebildet werden, legen in (5) eindeutig ihren elektrischen oder 
magnetischen Charakter fest. Ferner gilt wieder k + k’ = w,/c. Daher 
erhalt man B,(k’) aus B,(k), indem man & durch k’ und k’ durch * 
ersetzt. Der Wignersche 97-Koeffizient® ist ebenso wie der Racah- 
Koeffizient fiir weite Parameterbereiche numerisch tabelliert. 

Man erkennt aus den Formeln (4) und (5), daB die Winkelkorrelation 
energieabhangig ist und nicht um 90° symmetrisch sein muB. Ungerade » 
‘treten in dem betrachteten Interferenzterm immer dann auf, wenn die 
beiden Matrixelemente, die k (oder k’) enthalten, Zustande gleicher 
Paritat mit Zustanden verschiedener Paritat verkniipfen. Dabei spielt 
es keine Rolle, in welcher Richtung die Zustande verbunden werden. 

Die Giiltigkeit der Winkelkorrelation ist nicht auf das Einteilchen- 
Modell beschrankt, wenn man in (5) die richtigen Kernmatrixelemente 
einsetzt. Deshalb werden wir auch die M1-Ubergange in unsere Dis- 
kussion einschlieBen, obwohl die zugehérigen Ubergangsmatrixelemente 
in unserem Modell nur fiir entartete Zustande nicht verschwinden. 

Integrieren wir (4) ttber den Raumwinkel, so erhalten wir die totale 
Ubergangswahrscheinlichkeit : 


abe) LCRA Ay ae 1 
Toon 46 of; | ( Joo is Se 
ip () I he} \Mc, ' 2j;+1 Dm (2L+1)(2L’+1) ss 


x1 > (Balk, 225 LL L'L) + Bol, 22'; L'LL'L)) + 

mt (6) 
Pe te ee eae 
x W7;5;7; LL’) Do lk, 22; L'LLL 


Die stairksten Ubergange werden im allgemeinen jene sein, fiir die 
L+L' =Lo= |7;—7;| ist. Lassen wir daher alle anderen auBer Betracht, 


> SMITH, Ki and J.W. STEVENSON: Argonne National Laboratory ANL-5776. 
1957. 
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d.h. vernachlassigen wir z.B. einen E2- neben einem M 1-Ubergang 
(was nicht immer statthaft ist), so beschreibt der Racah-Koeffizient 
eine triviale Umkopplung der Drehimpulse und kiirzt sich gegen die 
Wurzel weg. Dann wird 


4 


ioe 2/ 7h yt itt 4 1 
I .;(@) do = cer ie ow a on ; 2 Crayon 

a 7 
x {IE WO <eIZE OID + rllgewmle> clZB ey 0 
Sls eee O;—O,—w’ Ve 


n 


Mit L und t ist nach unserer Voraussetzung natiirlich auch L’ und 1’ 
bekannt; ebenso bestimmen L und t bei festem Anfangs- und Endzustand 
auch 7 und /. Daher erstreckt sich die Summation in der Tat nur noch 
tiber die unabhangigen Quantenzahlen L und tf. 


b) Das Spektrum. Die Gestalt des Spektrums wird durch zwei 
Anteile bestimmt: Einmal durch die modellunabhangigen Faktoren wm” 
in den Matrixelementen fiir magnetische Strahlung bzw. w’~? in den 
Matrixelementen fiir elektrische Strahlung. Zweitens durch die Energie- 
nenner und bei elektrischen Matrixelementen auch noch durch die 
Energiefaktoren im Zahler {[vgl. Anhang (A9)], die von der Energie der 
Zwischenzustande abhangen. Dieser zweite Anteil wird mit der Energie 


Tabelle 


| 


Aufteilung | Spektrum 


Ein- 
quanten- 
Uber- 
gang 


Aufteilung Spektrum 


| 
| 
Aufteilung | Spektrum 
| 
| 


ILA \| TEN JE ow 

M2 |E1 M1! (aw’?+’o?) 

E3 E1 E 2| (ow? +a p?) 

M3 | E1 M2! (ww’>+w’o*) | £2 M1 oo | 

[BA || TEN IB 3) (ayay + a) JED AE | wa’ ; 
M4 | £1 M3) (ow? +o'o") | E2 M2 |(w*w?+ wo’? o*)| E3M 1 |(w®w’?+ ww’) 
ES | £1 M4| (ow’?+’'o’) | E2 E 3\(w'w>+ w%o°) 


viel langsamer variieren als der erste, vorausgesetzt, dab der Zwischen- 
zustand nicht zu dicht iiber dem Anfangszustand liegt. Um einen Uber- 
blick zu gewinnen, ist es daher sinnvoll, den ersten Anteil allein zu be- 
trachten. In der Tabelle sind fiir verschiedene Multipolordnungen der 
Einquanten-Ubergainge die méglichen Aufteilungen in Zweiquanten- 
Ubergiange mit ihren Spektren zusammengestellt. Die langsam mit der 
Energie veranderlichen Anteile wurden konstant gesetzt. 

In Fig. 1 sind die zugehérigen Spektren von w =0 bis w =o! =@9/2 
aufgezeichnet. Sie sind um @ /2 symmetrisch fortgesetzt zu denken. 


Z. Physik. Bd. 157 20 
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Es zeigt sich, daB bei » =’ ein Maximum liegen wird, wenn die Multipol- 
ordnung beider Ubergange méglichst gleich groB ist, ein Minimum, wenn 
die Multipolordnungen stark voneinander abweichen. 


In Wirklichkeit wird man eine Uberlagerung verschiedener reiner 
Spektren erhalten. Sollte es méglich sein, ein Spektrum zu messen, so 
kénnte man Matrixelemente 
vergleichen, die Anfangs- 
zustand und Endzustand 
mit Zwischenzustanden ver- 
schiedener Drehimpulse ver- 
kniipfen. 


c) Ubergangswahrschein- 
lichkeit im Oszillatormodell. 
Fiir die numerische Berech- 
nung der Ubergangswahr- 
scheinlichkeit wollen wir nun 
als Einteilchen-Potential ein 
festes, unendlich tiefes Po- 
tential des harmonischen 
Oszillators ohne Spinbahn- 
Aufspaltung voraussetzen. 
Zweitellos ware es realisti- 
scher, ein abgeschnittenes 
/ Potential endlicher Tiefe zu 

g a Ge Ue 4# @, 95 benutzen, so daB die Zwi- 
Fig. 1. Spektrum T(w) der Energieverteilung auf die Quan- schenzustande auch im Kon- 
ten w und w’ = w, — w fiir verschiedene Multipolkombinatio- 
nen. T(w) ist fiir jede Kurve einzeln in willkiirlichen tinuum liegen kénnen. Aber 
Ta Ean btn aaoeeee °° tie damit verbumdeuaige 

besserung des Modells ist 
geringfiigig, da nach den Rechnungen von BURKHARDT® auch fiir ein 
endliches Potential die Ubergange von einem festen gebundenen Zustand 
in andere gebundene Zustande viel staérker sein sollten, als die in das 
Kontinuum. 


KET ES) 


(E7, £4) 
(E71, 113) 


(E2,/77) 


Als spezielles Beispiel wurde der Kern Xe! gewahlt, dessen 14/5- 
Zustand (164 keV) durch einen M 4-Ubergang in den 3/3-Grundzustand 
zerfallt. Im Oszillatormodell wurde dem ungeraden Neutron u,;=1, 
1,=5 und n,=2, l;=2 zugeordnet. Die Summation tiber die Zwischen- 
zustande erfaBte samtliche Zustande einer Energie gréBer oder gleich 
der des Endzustandes. Zu einem gegebenen j tragen héchstens zwei 
Zustande mit verschiedenen Radialquantenzahlen n bei. Fiir hdhere n 


6 BURKHARDT, J.L.: Phys. Rev. 91, 420 (1953). 
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verschwinden die Matrixelemente wegen der Orthogonalitat der Laguerre- 
Polynome [vgl. Anhang (A15)]. Die Radialintegrale lassen sich nach 
Formel (A14) aus dem Anhang leicht berechnen. Mit denselben Wellen- 
funktionen fiir Anfangszustand und Endzustand wurde auBerdem die 
Ubergangswahrscheinlichkeit | fiir Einquanten-Emission ausgerechnet. 
Das Verhaltnis der integrierten Zweiquanten-Ubergangswahrscheinlich- 
keit zur Einquanten-Ubergangswahrscheinlichkeit ist unabhangig vom 
Kernradius und der pee des isomeren Niveaus. Fiir das betrachtete 
Beispiel erhielten wir 7;®),/ a be AOR 

Neben der Emission von zwei y-Quanten mu8 man noch die Emission 
von zwei Konversionselektronen und einem Konversionselektron und 
einem y-Quant beriicksichtigen. Da die Energie der y-Quanten sehr 
klein werden kann, wird die innere Konversion sehr stark sein. Die 
Winkelkorrelation und die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir solche Pro- 
zesse heBen sich in St6rungsrechnung dritter Ordnung berechnen. Man 
wird allerdings schon einen Uberblick iiber die GréBenordnung der 
Konversion eines der beiden Quanten gewinnen, wenn man die Zwei- 
quanten-Ubergangswahrscheinlichkeit fiir eine definierte Energie mit 
dem zugehérigen Konversionskoeffizienten multipliziert. 


IV. Abschatzungen und experimentelle Méglichkeiten 

Die Moghchkeit fiir den experimentellen Nachweis von Zweiquanten- 
Ubergangen ist immer bestimmt durch das Verhaltnis von Zweiquanten- 
Ubergangswahrscheinlichkeit zu der Ubergangswahrscheinlichkeit der 
konkurrierenden Prozesse. Die Natur dieser Prozesse wird durch die 
Drehimpulse und Paritaten von Anfangszustand und Endzustand fest- 
gelegt. Daher wollen wir die verschiedenen Falle gesondert betrachten 
und jeweils eine rohe Abschatzung fiir das Verhaltnis von Zweiquanten- 
Effekt zu ,,St6reffekt angeben. 

a) 0—0-Ubergange. Fiir den Nachweis von Zweiquanten-Ubergangen 
waren 0*—0 -Ubergange am besten geeignet, da in diesem Fall Prozesse 
erster Ordnung verboten sind. Der Ubergang vollzieht sich durch Emis- 
sion eines elektrischen und eines magnetischen Dipolquants mit der 
angenaherten Wahrscheinlichkeit? 


T(EA, M1) = 09(¥, =) (ky R)? (see yy. (8) 


Dabei ist wy=kyc =(E;—E,)/h und © =2w,—w;—«@,, wenn hw, die 
Energie eines reprasentativen Zwischenzustandes ist*. Die Potenz von 
4 rithrt von der Abschatzung w =m’ = $a, her. 

Ubergange zwischen 0*-Niveaus kénnen auBer durch Zweiquanten- 
Prozesse auch durch £0-Konversion und bei geniigender Energie durch 
innere Paarbildung zustande kommen. Fiir Monopol-Konversion ist die 


* Fiir den Kernradius R=1,2- A} fe ist (kR) = 6,21 - 10-8 E, (in MeV) - A}. 
Z. Physik. Bd. 157 20a 
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Ubergangswahrscheinlichkeit naherungsweise * 


Fn E0) ore) Me (EF 


he a ; (9) 
wo a =h?/Z m, e2 der erste Bohrsche Bahnradius ist. Da es sehr schwierig 
ist, die Summe iiber alle angeregten Zwischenzustande abzuschatzen, 
wollen wir zwei entgegengesetzte Naherungen durchfihren. 

Einerseits schatzen wir die Summe wieder durch einen reprasentativen 
Term ab. Dann ist das Verhaltnis von Zweiquanten-Emission zu E 0- 
Konversion 


ho 


TEN EA) 4 Pah ey 
00) es Moe) i) Mc? 
he (10) 
~ 35-1022" (E in MeV). 


Fiir den 0*—0+t-Ubergang von 1,75 MeV im 4 Zr® ergibt diese rohe 
Abschatzung einen Zweiquanten-Anteil von etwa 6%, wenn man Be 
2 MeV setzt. Die Wahrscheinlichkeit fiir innere Paarbildung ist hier 
3 [x (E0)*. 

In einer anderen Naherung nehmen wir an, alle Zwischenzustande 
lagen so weit im Kontinuum (Riesenresonanz), daB stets o<m, —@, ist. 
Wir formen das eine der beiden £ 1-Matrixelemente in den Summen tiber 
die Zwischenzustande z in (2) nach Formel (A1) aus dem Anhang um. 
Dann fallt der Energienenner weg. Wenden wir nun die Vollstandigkeits- 
relation naherungsweise statt auf das System aller Zustande auf das 
System aller méglichen Zwischenzustande an, dann kénnen wir die 
Summation ausfiihren, und beide Summen in (2) zusammengenommen 
geben Null. Uberginge kénnen nur in dem MaBe stattfinden, wie die 
Voraussetzungen verletzt sind. 

Wir sehen in der Existenz der Riesenresonanz beim Kernphotoeffekt 
einen Hinweis dafiir, daB die zweite Naherung besser ist. Es ist jedoch 
kaum méglich, quantitative Vorhersagen zu machen. 


b) Dipoliibergange. Wenn der Einquanten-Ubergang Dipolcharakter 
hat, kann er nicht durch Zweiquanten-Ubergange einer kleineren Multi- 
polordnung ersetzt werden. Das Verhaltnis von beiden Ubergangswahr- 
scheinlichkeiten wird daher auBerordentlich klein, naimlich von der Ord- 
nung 


TENE Den Ae (k 2 McR\2 
T(Mij > 2° ae © whos +) 
und (11) 
te A ee ha@ \2 
U5) 9 BE pe ane) 
7 Sacus, R.G.: Nuclear Theory, S.232ff. Cambridge, Massachusetts: Addison- 
Wesley Publishing Company 1953. 
8 Deutscu, M.: Nuclear Physics 3, 83 (1957). 
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Wegen der experimentell vorliegenden Verlangsamung der E1-Uber- 
gange kénnen die Verhaltnisse héchstens kleiner werden. 

c) Multipoliibergange mit Ly)=2. Aus der Formel (7) kann man eine 
Abschatzung fiir die Zweiquanten-Ubergangswahrscheinlichkeit gewln- 
nen, indem man von Zahlenfaktoren der GréBenordnung 1 absieht und 
wiederum nur einen repradsentativen Zwischenzustand der Energie E, 
berticksichtigt. Dann ergibt sich einerseits 


CEL iL aa Rye & a CO E,—E; 2 ( 2) 
| le) MOR) eptertnnertyple—z,) |? 


und andererseits 
i Nz 


T(EL,ML') =a, iss ) oR” (az) x 
i o@ Cee q ge pe : L’ \2 (13) 
(Lo+1)2£(2E+1) 1! (20744) 12 ao 


Das Verhaltnis der Ubergangswahrscheinlichkeiten von Zweiquanten- 
Emission zu Einquanten-Emission ist nach dem Einteilchen-Modell in 
beiden Fallen naherungsweise 


TL AT No 


ros 1 : f (2L5+1)!! en { A Pye ee ve 
be he Bratt WE yelp niet)! = 437 ae } - (14) 


Die Verlangsamung wird dieses Verhaltnis im allgemeinen kleiner machen. 
Daher miissen wir nach Ubergingen mit méglichst kleiner Verlang- 
samung suchen oder noch besser nach Ubergingen, bei denen man eine 
Begiinstigung der Zweiquanten-Prozesse erwarten kann. 

Dafiir kommen zwei Gruppen von Kernen in Frage: Erstens Kerne, 
die nach der Systematik der Multipoliibergange besonders schnelle 
Zweiquanten-Ubergange versprechen. Dieser Fall ist gegeben, wenn die 
Zwischenzustande mit Anfangs- und Endzustand durch E 2-Uberginge 
verkniipft werden kénnen, also bei einem £4-Isomer. E 2-Ubergénge 
sind bis auf wenige Ausnahmen kollektive Ubergange und sind dann 
im allgemeinen wesentlich schneller, als es das Einteilchen-Modell vor- 
hersagt. E4-Ubergangswahrscheinlichkeiten andererseits werden durch 
das Schalenmodell richtig oder zu groB abgeschatzt. 

Eine zweite Moéglichkeit fiir den Nachweis von Doppelquanten- 
Ubergangen miissen wir in Kernen sehen, deren isomere Einquanten- 
Ubergange sehr viel langsamer sind als es das Schalenmodell vorhersagt. 
Ein Beispiel ware der £3-Ubergang im Hf!8°, der A-verboten und um 
den Faktor 10° verlangsamt ist. Uber die konkurrierenden Zweistufen- 
Ubergange kann man nichts vorhersagen, da man keine Energieniveaus 
kennt, die als Zwischenzustande dienen kénnten. Existieren aber sclche 
Niveaus — sei es im diskreten Spektrum oder im Kontinuum — und 
sind die Ubergange dahin weniger extrem verboten, so kénnte man 
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hoffen, Doppelquanten-Ubergange zu finden. Hier macht freilich die 
dem Ubergang nachfolgende Kaskade den experimentellen Nachweis 
schwierlg. 

Den Herren J. H. D. Jensen, B. StecH und J. Heintze danken wir herzlich 
fiir wertvolle Diskussionen, Herrn Heinrtze insbesondere fiir die Anregung zu 
dieser Arbeit. Einer von uns (G. Jacos) dankt auGBerdem fiir die Aufnahme im 
Institut fiir theoretische Physik und die ihm von den Kollegen erwiesene Gast- 
freundschaft. Fir die finanzielle Unterstiitzung dieser Arbeit ist J. EtcHLER dem 
Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft und G. JacoB der 
Brasilianischen Atomenergie-Kommission zu groBem Dank verpflichtet. 


Anhang I 
Abschitzung des X2-Terms 


Es ist zu zeigen, daB man die Matrixelemente von H,,,,, in (2) gegentiber den 
Summentermen vernachlassigen kann, wenn nur L+ L’=L,. Um das einzusehen, 
betrachten wir nebeneinander die Ausdricke 


a=<f\(up-up)e FP)" iy 
co Eh Te | 
= (up: up’) (| > ae (ryt) i) 
'L=0 
und ein beliebiges Glied 
z 2M VA | ’ ~itr P| Nf | z SPr p ra 
~~ h(w;—@,—@) las . vane, lea 5 M\|*/ 


aus einer der beiden Summen in (2). Der spinabhangige Anteil der Wechselwirkung 
ist hierbei weggelassen, da er keinen EinfluB auf die Abschatzung hat. Die beiden 
Ubergange seien elektrisch, so da8 man sich auf den wirbelfreien Anteil des Vektor- 
potentials beschranken kann. Nach Sacus*>* kénnen wir schreiben 


re 4 


2M j 
TiO; =O =o) \ i 


() 82 yon 
« (| YS rtp ty Ea), 
Wir benutzen nun noch die Beziehung 
Gis ; 5 Fi) =— ilo ep <1S1i, (A1) 


die aus der Kontinuitatsgleichung folgt, wenn das Matrixelement von hV2/2M 
gegen die rechte Seite von (A1) vernachlassigbar ist. Identifizieren wir S mit 
(ur) (Er)4—1, so ist diese Bedingung fiir (kv) <1 sehr gut erfiillt, und man erhalt 
b, im einer Form, die leicht eine Abschatzung gestattet: 


_ _ 2M(w, — 0) (@:— @) /,| ~ (= DES Z | 
(ie ee V2 re yb- a zy 
Sale le ais ae pete 
is a eee aa 


9 Sacus, R.G., u. N. AUSTERN: Phys. Rev. 81, 705 (1951). 
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Fur Multipolordnungen L und L’ ergibt sich die Gr6éBenordnung von b, zu 


2M(w;— @;) (®,—)) | no Bene Vee 
oo eee 
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wo & der Kernradius ist. Demgegeniiber hat a fiir einen EL »-Einquanten-Ubergang 
die Gr6Benordnung 
O(a) = (kR)™. 


Das bedeutet in der Tat, daB fiir den allein wichtigen Fall mit L+ L’=L, 


pees 
b M c? 
ist und mithin der Term H,,,, in (2) vernachlassigt werden darf. Ganz ahnlich lauft 
die Abschatzung, wenn der Einquanten-Ubergang magnetisch ist. Es ist nur zu 
beachten, da die Auswahlregeln erst die Potenz (k R)40+! in der Entwicklung von 
a zulassen. 6, mu dafiir mit einem Faktor h/McR multipliziert werden. 

Unsere Argumentation gilt unter der Voraussetzung, da man die Matrix- 
elemente nach dem Einteilchen-Modell abschatzen darf. Sie bricht zusammen, 
sobald alle Ubergange iiber Zwischenzustande stark verlangsamt sind. Wenn die 
Kernmatrixelemente namlich um den Faktor 4 kleiner sind als die Einteilchen- 
Matrixelemente, dann tritt im Summenterm das Produkt Ape hah auf, wahrend 
im Y?-Term nur 4;; erscheint. Die 4 nehmen fiir magnetische Ubergange Werte 
zwischen 1 und 40 an!, fiir E2- (bzw. E4) Ubergainge Werte zwischen 0,1 (bzw. 1) 
und 10. Die / fiir £3-Ubergange streuen von 1 bis 100 und die fiir £1-Ubergange 
niederer Energie von 10 bis 10%, in vielen Fallen sogar noch weit mehr. Die vir- 
tuellen £1-Ubergange werden allerdings vorzugsweise in hochangeregte Zustande 
oder in das Kontinuum fihren und werden dann nicht mehr stark verlangsamt 
sein. 

In den meisten Fallen wird es sich immer noch rechtfertigen lassen, den Y{?- 
Term zu vernachlassigen. Und auch nur in solchen Fallen kann man hoffen, 
einen Zweiquanten-Ubergang zu beobachten. Das zeigt sofort ein Vergleich der 
Ubergangswahrscheinlichkeit T,, die vom ?-Term allein herrithrt mit der Uber- 
gangswahrscheinlichkeit LT (EL,)) oder T (ML,) fiir Einquanten-Emission. Ist 
der Einquanten-Ubergang elektrisch, so treten in Ty und T (EL,) die gleichen 
radialen Matrixelemente auf und es ist 


©, e? (RW ale 2Lo+2 
IGE IE; eo bved Be : 

Ist der Einquanten-Ubergang dagegen magnetisch und von der Ordnung Ly, dann 

ist das Matrixelement von H,,,, einem (EL9+ 1)-Matrixelement proportional. 

Daher ist das Verhaltnis 


2 (ky R)4 (4) (Meer OY 


Aj i(M Lo) 


Teast iow Jie 


2 


ebenso wie im elektrischen Fall von der GréBenordnung 101°. Die Summe tiber 
die Zwischenzustande wird jedoch im allgemeinen zu erheblich gréBeren Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten fiihren (vgl. Abschnitt IVc). 


My AlsunGer, E.D.: Nuclear Isomerism. Handbuch der Physik, Bd. XLII. 
Berlin-Gottingen-Heidelberg: Springer 1957. 
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Anhang II 
Multipolentwicklung 
Zur Berechnung der Winkelkorrelation entwickeln wir den Operator H,, in 


(3) in der tiblichen Weise nach irreduziblen Tensoroperatoren. tee laBt sich in 


der Form schreiben!!!“ 


HP (t)}= Sd Digplt) {Fru (h) + PIE (h)}, (A2) 
i jE Ce 
worn ener ee fx) 
om i C+) COL) Mo =@,) Ue 
Ty yy (hk) = (= aye \j224 is) Z oi ue Chath ( 3) 
und 
Thy (kh) =i(—d’ a V2L+1 {Au (mF — E nate at (A 4) 


die irreduziblen Tensoroperatoren fiir elektrische und magnetische Strahlung sind. 
Die Rotationsmatrizen D4, p(f) sind definiert wie bei Rose", und die GréBen 


AM, 7M : 
i (m) und A; (e) sind gegeben durch 


ff 


A¥ (m) = \ 2 ree [tx liz (er) -¥¥ () 
(A5) 
4M es i P -M | 
ale (O) = lie VEE EN rot [rx V]7, (Rr) Yz° (t)- 


Bei der Ableitung von (A3) ist von der Gl. (A1) und der asymptotischen Dar- 
stellung der spharischen Bessel-Funktion fiir kleine Argumente Gebrauch gemacht 
worden. Die angegebene Form (A3) ist daher nur sinnvoll im Matrixelement und 
gilt in der Grenze (kv) <1. 


Fir die Rechnung ist es zweckmafig, die reduzierten Matrixelemente ¢j||.77|| 7’) 
der Operatoren 77 y, (t=c, m) einzufiihren durch die Definitionsgleichung 


<j m|F Eyl i’'m’> = <j mL Mj My Gl Full’). (A6) 


Verfiigt man weiterhin tiber die Phase der Wellenfunktion so, da® sie mit der 
reellen Radialfunktion R,,; gegeben ist durch 


|nijm>=i*4R (7) 2S, zm —m' jm>Y™ (t) 4 aie 


dann sind die durch (A6), (A3) und (A4) definierten reduzierten Matrixelemente 
stets reell. 
4 Rose, M.E.: Multipole Fields. New York: Wiley 1955. 

12 Rose, M.E.: Elementary Theory of Angular Momentum. New York: 
Wiley 1957. 

18 Epmonbs, A.R.: Angular Momentum in Quantum Mechanics. Princeton, 
New Jersey: Princeton University Press 1957. 
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Das Matrixelement fiir magnetische Strahlung hat mit den Bezeichnungen 
von Rose" die Gestalt 


AQ, --81,—L) 75 E(B Rs [4 , tae 
y Grail oS (24,4) (2E-1) x 
J(2t, + 1) V(2L + 1) (+1) (24 +1) (2 0L 0] +10) W (fy lyfglas BL) 


x | 


x WILLY + 1h; 1p) + © (ey +) —L) er 1) y 


(Ng laf, |Z" (R)|| 14147, > = (—1) 


16 


X <1, 0L0|1,0>W (jy hjn lo; 3 1)} MeE-», 


wo das radiale Matrixelement 


los) 
wavs 
Mi) = [ Olea) R,,1,() Par 
0 


ist. Fiir die Wellenfunktionen eines harmonischen Oszillators kann man das Integral 
sehr einfach berechnen (vgl. Anhang III). Fiir den besonders wichtigen Fall 
L=|j,—7,| 1aBt sich (A7) erheblich vereinfachen. Das Matrixelement fiir magne- 
tische Strahlung wird unter dieser Voraussetzung 


Pa i clean 16 PRR R et he 
CNgly]q\|F 7" (R) Mh >= G(jgLlj,) [ut mand a ara Mi cP (A8) 


und das Matrixelement fiir elektrische Strahlung ist stets 


pas Sain My =O.) Wi EA (ERY 
(Ng boo ||7z (PR) | M471 > = Gig Lh) a / MD, (USED My) (A9) 


mit dem gleichen statistischen Faktor 


Gig Lh) = (— 12 OUP eB V2, + 1) (24 + 1) ly + 1) X | (A10) 
EOE OE O SU intatinn so) 


(A8) und (A9) sind die von den Einquanten-Ubergangen her wohlbekannten Aus- 
driicke!4,15, Die G(j,L7,) sind nach Betrag und Vorzeichen unabhangig von den 
1, und /7,. Sie hangen mit den von StecH™ und MoszKowskt1! definierten und 
tabellierten GréBen F2 und S zusammen durch die Relation 


G? (j.L44) = S(fq.4:) = 2 — Fa) - (A11) 


Beim Matrixelement fiir elektrische Strahlung ist zu beachten, da die Energie- 
abhangigkeit durch die Potenz mw und nicht durch w/ wie beim Matrixelement 
fiir magnetische Strahlung bestimmt ist. Denn (w,—qz,) ist bei Zweiquanten- 
Ubergangen fest und nicht gleich w. Hier besteht ein Unterschied zu den gewohn- 
lichen Einquanten-Ubergangen. 

14 SrEcH, B.: Z. Naturforsch. 7a, 401 (1952). 

15 MoszkowSkI, S.: Phys. Rev. 89, 474 (1953) und in SreGBAHN: Beta and 
Gamma Ray Spectroscopy. Amsterdam: North Holland Publ. Company 1955. 


(A 


/ 


) 
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Anhang III 


Radiale Matrvixelemente im Oszillatorymodell 


Die radialen Matrixelemente lassen sich fiir die Eigenfunktionen des harmoni- 
schen Oszillators besonders einfach auswerten. 


: posite 
My = | Fe 4) Ret (A12) 
0 


Die Radialfunktionen sind nach Tarmi!® 


a L sla)? i437 2 
Ryp= Nyy re * Ly OPP) 


n—1 ; Fi 
Re. Sead n—1 _ (2l+1)!! eas 
~ 5 pe | h ators ar ea (A 13) 


(gQ— 
i 


gi—"+3 (21+ an —1)!1q2/+8 

Vx (m= 1)! (2d + 1) 117? 
Die GréBe «= (Ma /h)? ist die Oszillatorkonstante, gibt die Zahl der Knoten 
der Wellenfunktion einschleBlich des Knotens im Unendlichen. Wir benétigen 
das Integral mit 1,+/,+L gerade. Zur allgemeinen Auswertung vertauschen wir 
die Summationen mit der Integration und fitthren die verbleibende Doppelsumme 
auf eine einfache Summe zurtick. Man erhalt: 


/ 


Me (ay aR) eke ie Piel tS x 
ne (20;+2nj—1)!! (m,—1)! (my—1)! 
nm,—1 ~ ti ai Ty (es fh Va | | ! (A 
. y (—0)4("2 ' [A+3(L+/,—1)]! (2kR+L4+1,41,41)!! 
eal Are al k [A+ 3(L+/,—) —n, +1]! (2k +21,+1)!!° 
ke>0 


Die Summe in (A 14) enthalt meist nur ein oder zwei Glieder. Um méglichst 
wenige Glieder zu bekommen, bezeichnet man zweckmafigerweise die gréBere der 
beiden radialen Quantenzahlen mit 7. 


Das Integral verschwindet, wenn eine der beiden Beziehungen erfiillt ist: 
Ny—N, > = (L+1, —1,) | 


N,— 1, >= (L+1,—I,). 


oder 


(A15) 


Wenn 3, /,,/, und L vorgegeben sind, so wird durch (A15) das gréBte Ny = Ny max 
bestimmt, das noch ein nichtverschwindendes Radialintegral ergibt. Mit diesem 
M1 max bricht im Oszillatormodell die Summation iiber die Zwischenzustande ab. 


16 Tari, I.: Helv. phys. Acta 25, 185 (1952). 
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Messung von Lumineszenzabklingzeiten 
anorganischer Leuchtstoffe bei Anregung mit Ionen 


Von 
A. SCHARMANN 
Mit 12 Figuren im Text 


(Eingegangen am 1. August 1959) 


An experimental setup for measuring luminescence-decay-times after excitation 
by ions is described. The measuring range extends down to about 107? sec. 

The decay of luminescence of MgWO,, ZnWO,, CdWO,, CaWO,, CsJ/Tl and 
NaCl/Ag proved to be exponential and independent of wavelength. Due to high 
excitation density quenching of luminescence occurs at the beginning of the decay. 
Hence decay is more rapid as ion mass is increased. Changing ion-energy between 
10 and 60 keV shows no measurable influence on decay time. 

Luminescence of ZnS/Cu decreases hyperbolically, decay depending on ion-energy, 
ion-pulse-duration, and ion-mass. The blue emission band of ZnS/Mn shows 
similar behavior. The orange-colored Mn-emission band of ZnS/Mn shows expo- 
nential decrease and strong dependence on concentration. 


Bei Lumineszenzproblemen geht es meist darum, aus Quantenausbeute, 
Polarisationsgrad, spektraler Verteilung und Abklingzeit Aussagen iiber 
den Anregungs- und Leuchtmechanismus zu machen. Da Abklingzeit- 
messungen besonders wichtig fiir derartige SchluBfolgerungen sind, 
wurden von vielen Seiten Anstrengungen gemacht, geeignete MeBanord- 
nungen zu konstruieren. 

Bei allen bisher bekannt gewordenen Apparaturen erfolgte die Lumi- 
neszenzerregung mit Licht, mit Elektronen oder mit «-, B- oder y-Strah- 
lung, vereinzelt auch mit energiereichen Protonen und Deuteronen. 
Messungen bei Anregung mit schweren Jonen wurden nicht bekannt. Es 
war das Ziel dieser Arbeit, eine Anordnung zur Messung von Lumines- 
zenzabklingzeiten bei Anregung mit Ionen verschiedener Masse zu bauen 
und damit einige charakteristische Leuchtstoffe zu untersuchen. 


Apparatur 
Die Konstruktion wesentlicher Teile der Apparatur zeigt Fig. 1. 
Im einzelnen besteht die Anlage aus: 
1. einer Jonenquelle, 
2. dem Massenmonochromator, 
3. der Modulationseinrichtung zur Erzeugung von Rechteckionen- 
impulsen, 
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4. der Nachbeschleunigung mit Targethalterung und 
5. der Registriereinrichtung, bestehend aus PSEV und Oszillograph. 


Als Ionenquelle wird eine Pendelelektronenionenquelle nach HEIL 
benutzt!.2,8, Die Darstellung der Ionenquelle in Fig. 1 ist stark schema- 
tisiert. Die Gaszufuhr erfolgt iiber ein Nadelventil. Von dort gelangt 
der Gasstrom in die Anode der Jonenquelle, die aus einem flachen 
Kasten besteht, bei dem zwei gegeniiberliegende Seiten offen geblieben 
sind. Vor den beiden Offnungen liegt je eine Wolframdrahtkathode (7). 


O7238 45cm 
anti 


Fig. 1. Apparatur 


Hinter den Kathoden befinden sich gegen die Kathode negativ vor- 
gespannte Bleche, die Reflexionselektroden (R). Bei der vorliegenden 
Anordnung waren die beiden Reflexionselektroden in einem Blech ver- 
einigt, das die ganze Anode tiberdeckt. Durch diese Anordnung werden 
sonst leicht auftretende Gasentladungen verhindert. Zur Biindelung 
und Verlangerung der Weglange der Elektronen im StoBraum dienen 
die beiden Permanentmagnete M, und M,, die iiber den eisernen 
Ionenquellenmantel magnetischen SchluB haben. Sie erzeugen im 
Raum zwischen den beiden Kathoden ein Feld von 400 GauB. 


Die Spannungsversorgung der Ionenquelle erfolgt tiber zehn in der 
Bodenplatte eingelassene isolierte Durchfiihrungen. Die Anodenspan- 
nung betragt 200 bis 300 V, der Anodenstrom etwa 1mA. Die Re- 
flexionselektrode hat eine Spannung von etwa —10 V gegen Kathode. 


1 Hei, H.: Z. Physik 120, 212 (1943). 
2 ARDENNE, M. v.: Phys. Z. 43, 92 (1942). 
3'Voss, G.A.: GieBen 1957 (unver6ffentlicht). 
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Die Absaugung der Ionen erfolgt durch ein Loch von 3mm im 
Anodenkasten. Die Saugspannung betrug stets 2kV. Die Absaug- 
elektrode stellt gleichzeitig den Eintrittsspalt des auf Erdpotential 
liegenden Massenmonochromators Mm dar. Sie ist auBerdem als 
3-Elektrodenlinse (L,) zur Parallelisierung des Ionenstrahls ausgebildet. 
Die beiden auBeren Elektroden liegen auf Erdpotential, wihrend die 
Mittelelektrode beinahe auf Jonenquellenpotential liegt (1300 bis 
1400 V). 


Der Massenmonochromator besitzt einen Ablenkwinkel von NALS. 
Der Austrittsspalt hat eine GréBe von 1x5 mm. Die Sattigungsfeld- 
starke zwischen den beiden Polschuhen (Abstand 5 mm) betragt etwa 
14 kGauB, das Auflé6sungsvermégen M/AM des Massenmonochromators 
etwa 10 bis 15. Hoéhere Auflésungen lassen sich natiirlich unter Ver- 
wendung kleinerer Blenden erreichen, doch wurde im Hinblick auf die 
Intensitat des Ionenstrahls hiervon Abstand genommen, da es hier bei 
Verwendung reiner Gase in der Ionenquelle im wesentlichen nur darauf 
ankommt, die einfach von den mehrfach geladenen Ionen zu trennen. 


An den Massenmonochromator schlieBt sich die Modulationsein- 
richtung an. Mit Hilfe der 3-Elektrodenlinse L, wird der Austrittsspalt 
des Massenmonochromators S, auf den Spalt S, abgebildet. Genau wie 
bei L, liegen auch hier die beiden 4uBeren Elektroden auf Erdpotential, 
die Mittelelektrode hat eine Spannung von etwa — 1500 V. Der Kon- 
densator A, dient nur zur horizontalen Verschiebung und damit opti- 
malen Abbildung des Ionenstrahls auf S,. Ohne Spannung an Konden- 
sator AK, geht der Ionenstrahl durch S, durch, wird dagegen an k, 
ein Rechteckspannungsimpuls gelegt, wird der Strahl ausgelenkt. Als 
Generator wird ein Nagard-Impulsgenerator Typ 5001 mit einer Aus- 
gangsspannung von max. +50 V verwendet. Da der Generator Impulse 
einer Lange von 0,2 usec bis zu 2 sec und Impulsfolgefrequenzen von 
0,1 bis zu 10° Hz liefert, lassen sich Rechteckionenimpulse jeder hier 
gewtinschten Lange und Haufigkeit herstellen. 


Hinter S, findet die Nachbeschleunigung statt. S, besitzt zum 
Schutz gegen Uberschlage noch eine Schutzelektrode. Als Isolierung 
zwischen dem Modulationsteil und der auf Hochspannung liegenden 
Probenhalterung dient eine 2cm dicke Trovidurscheibe von 30cm 
Durchmesser. Die Hochspannungselektrode ist aus hochglanzpolertem 
Stahl hergestellt, da bei Aluminiumelektroden leicht Uberschlage auf- 
traten. Als Hochspannungserzeuger dient eine Hochspannungsanlage 
der Firma AEG/Zeiss mit einer maximalen Ausgangsspannung von 
66 kV. 

Die Leuchtstoffpraparate befinden sich auf einer drehbaren Scheibe, 
die insgesamt 12 Proben aufnehmen kann. Die Leuchtstoffe werden, 
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soweit sie nicht schon feinpulvrig vorliegen, in einem Achatmorser zZer- 
rieben und mit reinstem Athylalkohol auf kleine, leitfahig gemachte 
Glasscheibchen von 8mm Durchmesser aufsedimentiert. Die Leucht- 
stoffschichten waren etwa 0,01 bis 0,02mm dick. Fiir die Unter- 
suchungen an CsJ/Tl und NaCl/Ag werden diinne Kristallplattchen 
verwendet. Grundsitzlich wird in Durchlicht beobachtet. Hinter dem 
Praparat befindet sich ein Glasfenster, an das sich wegen Uberschlags- 
gefahr zwischen dem auf Hochspannung liegenden Target und dem auf 
Erdpotential liegenden PSEV und zur Verbesserung der Lichtstarke der 


Lonenerzeugung 
ae nee Lichtlelfer 
chromaror 


Rechteck- 
Generator 


Fig. 2. Blockschaltbild der MeBanordnung 


Apparatur ein Lichtleiter aus Plexiglas von 30cm Lange und 2,5 cm 
Durchmesser anschheBt. Der Verlauf der Lumineszenz wird mit 
einem PSEV vom Typ RCA 6810 gemessen, als Oszillograph dient 
ein TEKTRONIX Typ 545 mit einem Doppelstrahleinsatz 53/54 C. 
Fig. 2 zeigt ein Blockschaltbild der gesamten Anordnung. 


Da die zu messenden Abklingzeiten in der GréBenordnung von 
1 sec legen, darf die Flankensteilheit des Rechteckionenimpulses 
héchstens etwa 10-7 sec betragen. Wahrend der MeBbereich der Appara- 
tur nach langen Zeiten hin nicht begrenzt ist, kann auf die untere MeB- 
grenze von EinfluB sein: 


—= 


. die Anstiegszeit des Impulsgenerators, 

2. die Laufzeit der Ionen im Ablenkkondensator, 

. die Laufzeitverbreiterung im PSEV, 

. die Zeitkonstante der RC-Glieder hinter dem PSEV und 


. die Einschwingzeit des Oszillographenverstarkers. 


OT 2 
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Die Laufzeitverbreiterung im PSEV ist von der GroBenordnung 
10° * sec. Die RC-Zeit der Glieder hinter dem PSEV betragt bei einem 
Arbeitswiderstand von 2kQ und einer Kabelkapazitat von maximal 
50 pF hochstens 0,1 wsec. Durch Verringerung des Arbeitswiderstandes 
auf 2000 kann diese RC-Zeit leicht um eine GréBenordnung herab- 
gesetzt werden. Die Einschwingzeit des Oszillographenverstiarkers be- 
tragt bei einer oberen Frequenzgrenze von 24 MHz auch nur etwa 
de? Sect 

Die Flankensteilheit des Ionenimpulses ist — bei Vernachlassigung 
der Anstiegszeit des Rechteckspannungsimpulses — durch die Ge- 
schwindigkeit gegeben, mit der der Ionenstrahl in die Blende hinein- 
oder herausgelenkt wird. 

Die Auslenkung A eines Strahls einfach geladener Ionen ist gegeben 
durch: 


Se (1) 


Hierbei ist U, die Ablenkspannung am Kondensator, U, die Saug- 
spannung von 2kV, d=0,4cm der Abstand und /=2cm die Lange 
der Platten des Ablenkkondensators. A ist unabhangig von der Ionen- 
masse und in unserem Fall = 1,2 cm. 
Die Zeit, in der der Ionenstrahl die Strecke A iiberstreicht, ist 
gleich der Lautzeit der Ionen im Plattenkondensator ky: 
“uM = M = Ionenmasse (Massenzahl), 


fe === (0 i eS ie ae yl 
: tl, C= 72-40." (VY sec cin). 


(2) 
Ist m die Breite des Ionenstrahlbiindels (m und Breite von S, sind 
gleich groB), so ist die Anstiegszeit des Ionenimpulses gegeben durch: 


m 2:m-c-d-VM-U, 
gee i eet = 
: A ENO (3) 


s betragt fiir m=2mm, U,=2kV, U,=50V und L =20 cm (Fig. 2) 
fir Hj-Ionen 10-8sec, fiir At-Ionen 6-10-8sec und fiir X*-lonen 
10-7sec. Die Hauptursache fiir die Abfallzeit von 2-10%sec des 
Ionenimpulses diirfte deshalb in der zu kleinen Flankensteilheit des 
50 V-Spannungsimpulses des Rechteckgenerators, die bei einer Be- 
lastung von 10 pF etwa 2-107’ sec betragt, liegen. 

Um gréBere Flankensteilheiten zu erreichen, wurde zur Messung von 
Abklingzeiten <10-° sec als Impulserzeuger der gleiche Impulsgenerator 
vom Typ NAGARD 5001 verwendet, doch diesma] mit einer Ausgangs- 
spannung von 5 V. Bei dieser Ausgangsspannung betragt die Flanken- 
steilheit 3 - 10-8sec. Dieser Impuls wurde mit einem Kettenverst.rker 
vom Typ SKL 214B mit einer Bandbreite von 100 MHz verstarkt. 
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Man erhielt damit 60 V-Rechteckimpulse mit einer Flankensteilheit 
VOns sn Omeisee: 

Die Flankensteilheit des Ionenimpulses wurde mit Hilfe eines schnell 
abklingenden Leuchtstoffes gemessen. Benutzt wurde p-Terphenyl, das 
nach Angabe von JANSEN bei Anregung mit Elektronen eine Abkling- 
zeit von 5-10-%sec besitzt und das den Ionenimpuls nur wenig ver- 
zerrt wiedergibt, da die Abklingzeit bei lonenanregung nicht viel anders 
sein diirfte. Fig. 3 zeigt den Lumineszenzverlauf von p-Terphenyl bei 
Anregung mit 60 kV-H3-Ionen. 

Der flache Auslaiufer des Lumineszenzverlaufes diirfte allerdings 
durch das Nachleuchten des p-Terphenyls verursacht sein. Unter Be- 
riicksichtigung dieses Nachleuchtens kann man eine Flankensteilheit 
(Zeitdauer des Intensitatsabfalls von 90% auf 10%) von 4-10 sec 

bestimmen. Die gleichen 


CO ee oe eee Messungen ergaben fiir Ne*- 

Ionen Flankensteilheiten von 

Melee Cae ae 8-108 sec und fiir A*-Ionen 
a 22 2B ae 0 - 1078 sec. 

Die Abnahme der Flan- 

Se eae kensteilheit bei steigender 


= Ionenmasse folgt aus Gl. (3) 


— 


O7 sec A : 
und riihrt von der steigenden 
Fig. 3. Verlauf eines 60 keV-H3 -Ionenimpulses, gemessen Pane, a 
mit Hilfe der Lumineszenz von p-Terphenyl Lauftzeit der Ionen durch den 


Ablenkkondensator her. 

Um derart schnelle Intensitatsanderungen mit dem PSEV und dem 
Oszillographen noch registrieren zu kénnen, darf die RC-Zeit der Glieder 
hinter dem PSEV (& = Arbeitswiderstand; C = Eingangskapazitat des 
Oszillographen 10 pF + Kabelkapazitat 30 pF + Ausgangskapazitat des 
PSEV 10 pF = 50 pF) héchstens 10-8 sec betragen. Bei einer so vor- 
gegebenen Kapazitat von 50 pF muB RX 200 Q sein. Bei den folgenden 
Messungen wurde & immer so gewahlt, daB die RC-Zeit ungefahr eine 
Zehnerpotenz kleiner als die Abklingzeit des zu untersuchenden Leucht- 
stoffes war. 

Ein Nachteil der Apparatur ist, daB die Probenhalterung auf Hoch- 
spannung hegt. Deshalb konnten die auf das Target auffallenden 
Ionenstr6me, die ohne Modulation immer zwischen 10-8 und 10-7 A 
betrugen, nicht exakt bestimmt werden. Alle Untersuchungen wurden 
bei Zimmertemperatur durchgefiihrt. 


Messungen 


Bei den anorganischen Leuchtstoffen unterscheidet man zwei Haupt- 
gruppen, Leuchtstoffe mit exponentiellem und Leuchtstoffe mit hyper- 


4 JANSEN, H.G.: Diplomarbeit GieBen 1954. 
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bolischem Abklingen der Lumineszenz. Bei exponentiellem Abklingen 
gilt fiir die Lumineszenzintensitat nach Abschalten der Erregung 


ia by ae (4) 


t ist die Abklingzeit. Bei hyperbolischem Abklingen laBt sich der Ver- 
lauf der Lumineszenzintensitaét beschreiben durch die Gleichung 


Io 
(1 tate (5) 


Die Abklingung ist charakterisiert durch a und den Hyperbelexponen- 
ten p. 1/a ist ein MaB fiir die Schnelligkeit des Abklingens, hangt 
allerdings auBer von der Rekombinationswahrscheinlichkeit der Elek- 
tronen im Leitfahigkeitsband mit leeren Aktivatoren von J, und damit 
von der Anregungsintensitat ab. Oft wird auch im Falle hyperbolischen 
Abklingens als Abklingzeit die Zeit angegeben, zu der die Lumineszenz- 
intensitat nach Aufhéren der Erregung auf den e-ten Teil abgeklungen 
ist. 

Zur Auswertung der Messungen wurden die oszillographierten Ab- 
klingkurven photographiert und dann auf Millimeterpapier iibertragen. 
Zum Falle exponentiellen Abklngens wurde J/,)// logarithmisch als 
Funktion der Zeit aufgetragen und aus dem Anstieg der Kurve die 
Abklingzeit bestimmt. Die Auswertung im Falle hyperbolischen Ab- 
klingens erfolgte nach einem Vorschlag von SCHAFER®, die einfacher 
als das von GOBRECHT u. Mitarb. angegebene Verfahren ist’. Bildet 
man von Gl. (5) den Quotienten //Z dann ergibt sich 


i 1 1 1 
te mee po ee ee (6) 
dt 


Durch Anlegen der Tangente an die Kurve //J) =/(¢) laBt sich [/(dI/d?) 
und damit a und # bestimmen. 


a) Messungen an Wolframaten 


Die Wolframate sind typische Vertreter exponentiellen Lumineszenz- 
abklingens. Man nimmt an, da fiir die Lumineszenz das WO,-Ion 
verantwortlich ist8. Fiir unsere Messungen standen MgWO,, ZnWO,, 
CdWO, und CaWO, zur Verfiigung, die bis auf CaWQO,, das uns vom 
Leuchtstoffwerk Heidelberg tiberlassen wurde, selbst hergestellt wurden ®. 


5 SCHLEEDE, A.: Techn.-wiss. Abh. Osram-Ges. 7, 194 (1958). 

6 ScHAFER, V.: Diplomarbeit GieBen 1956. 

7 GosrEcHT, H., D. HAHN u. H. Dammann: Z. Physik 132, 239 (1952). 
8 RANDALL, J.T.: Trans. Faraday Soc. 35, 2 (1939). 

9 GrassER, R.: Diplomarbeit GieBen 1959. 
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Charakteristische Abklingkurven von CdWO, bei Anregung mit 60 keV- 
Ionen verschiedener Masse zeigt Fig. 4. Mit wachsender Ilonenmasse 
nimmt die Lumineszenzausbeute ab, und daher kommen die statistischen 
Schwankungen mehr ins Spiel. Man sieht dies deutlich an der wach- 
senden Unscharfe der Kurven. Damit nimmt natiirlich auch die MeB- 
genauigkeit ab. Die MeBergebnisse faBt Fig. 5 zusammen. Aufgetragen 
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er het ay ao 

ist die Zeit, nach der die Lumineszenz auf den e-ten Teil abgeklungen 
ist (T)-). Mit wachsender Ionenmasse nimmt 7;, ab. Variation der 
Ionenenergie zwischen 10 und 60 keV gab innerhalb der MeBgenauigkeit 
keine Anderung der Werte. 

Die Auswertung einzelner Abklingkurven ist in den Fig. 6 bis 9 
wiedergegeben. Alle vier Figuren zeigen, daB — abgesehen vom An- 
fang — die MeBpunkte gut auf einer Geraden liegen, die Abklingung also 
exponentiell erfolgt. Der nichtlineare Teil am Anfang der Kurven wird 
durch die von den anregenden Ionen erzeugte hohe Anregungsdichte 
hervorgerufen. Aus dem geraden Teil der Kurve laBt sich eine Abkling- 
zeit t, bestimmen, die sich mit wachsender Ionenmasse nur wenig 
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andert. Die Abnahme von Tie (Fig. 5) mit wachsender Ionenmasse ist 
eine Folge der unterschiedlichen Anregungsdichten. 
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I,/I als Funktion der Zeit fiir ZnWO, bei Anregung mit 60 keV-Ionen (einfachlogarithmische 


T,-ehangt fiir konstante Ionenmasse und -energie auBerdem von der 
Impulsdauer ab (Fig. 10). Die Zunahme von 7,;, mit wachsender Impuls- 


dauer riithrt davon her, daB sich das Abklingen des Lichtimpulses 
21° 
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Fig. 10. Z,/Z als Funktion der Zeit fiir CdWO, bei Anregung mit 60 keV-H -Ionen (Impulsdauer als 


Parameter) 


aus dem Abklingen aller von den einzelnen Ionen erzeugten Lumineszenz- 
impulse zusammensetzt. Ware das Abklingen der Einzelimpulse rein 
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exponentiell, wiirde auch der Gesamtimpuls exponentiell und mit der 
fiir den Einzelimpuls charakteristischen Abklingzeit abfallen. Mit 
wachsender Impulsdauer iiberlagern sich dem Abklingen der zuletzt 
anregenden Ionen immer gréfere Anteile des exponentiellen Abfalls der 
zeitlich fritheren Ionen. Daher wird mit wachsender Impulsdauer das 
Verhaltnis des exponentiellen Anteiles des Abklingens zum_nicht- 
exponentiellen immer mehr zu Gunsten des ersteren verschoben. 


Abklingzeitmessungen anderer Autoren an Wolframaten streuen 
zum Teil stark. So fanden Brit und KLasEns!© bei Anregung mit 
Elektronen fiir CaWOQO, eine Abklingzeit von 5 usec, GOBRECHT u. 
Mitarb.”? (25 keV-Elektronen) t=25 ysec, SCHLEEDE® (Elektronen) 
t=10ysec. In der Arbeit von SCHLEEDE sind auRerdem Autoren 
zitiert, die fiir Elektronenanregung Werte zwischen 0,5 und 1,6 usec 
fanden. KALLMANN und BrucKER" fanden fiir CaWO, bei Anregung 
mit Po-«-Teilchen t=3,1 usec und fiir Sr 90-6-Teilchen + =3,2 usec. 


Fiir CdWO, geben Brit und KLAsENs bei Anregung mit Elektronen 
einen Wert von 3 usec an. In der Literatur finden sich ferner!? ohne 
Angabe der Anregungsart fiir CaWO, t=4usec und fiir, CdWO, 
tT = 6 usec. 


b) Messungen an Cs]/Tl und NaCl/Ag 

Auch CsJ/Tl und NaCl/Ag besitzen eine exponentiell abklingende 
Lumineszenz. Der CsJ/Tl-Kristall war aus einer Schmelze gezogen 
worden, die etwa 0,01 Gewicht-% T1 enthielt. Das entspricht einem 
Gehalt zwischen 1073 und 10-4 g-Atom T1/Mol Cs J. 

Fiir 60 keV-H3-Ionen wurde gemessen tT; =0,88+0,05 usec und 
T1je =0,80 +0,01 psec. Mit wachsender Ionenmasse nimmt 7;,ab. Fiir 
60 keV-A*-Ionen ist 1/;,=0,65 usec. 

Die Messungen sind in Ubereinstimmung mit Messungen von VAN 
ScIVER und HoFstTapTER (t =1,1 ysec)?®, BoNANoMI und ROossEL 
(t =0,6 usec bei Anregung mit Po-«-Teilchen)!, KNOEPFEL u. Mitarb. 
(x =0,55 usec Po-a-Teilchen)**.1® und Srorzy u. Mitarb.1’ mit etwa 
denselben Werten bei Anregung mit Elektronen, Protonen und «- 
Teilchen. 


10 Brit, A., u. H.A. KLasEns: Philips Res. Rep. 7, 421 (1952). 

11 KaLLMANN, H., u. G. J. BRUCKER: Phys. Rev. 108, 1122 (1957). 

12 Mott, W.R., u. R.B. Surron: Handbuch der Physik, Bd. XLV. Berlin- 

G6éttingen-Heidelberg: Springer 1958. 

13 ScivEN, W. VAN, u. R. HorsTapTER: Phys. Rev. 84, 1062 (1951). 

14 BonaNnoMI, I., u. I. Rosset: Helv. phys. Acta 25, 725 (1952). 

15 KNOEPFEL, H., E. LogppE u. P. Story: Helv. phys. Acta 29, 241 (1956). 
16 KNOEPFEL, H., E. LoEppE u. P. Story: Z. Naturforsch. 12a, 348 (1957). 
17 Story, R.S., W. Jack u. A. WarD: Proc. Phys. Soc, Lond. 72, 1 (1958). 
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AuBerdem wurden auch Messungen an NaCl/Ag durchgefihrt. Die 
Kristalle waren 0,1mm dick. Fir NaCl/Ag (3,7 Gewichts-%) ergibt 
sich bei Anregung mit 60 keV-Hj-Ionen eine Abklingzeit 14), =6,0 + 
0,2 usec, fiir NaCl/Ag (1,2 Gewichts-%) Tj. = 5,8 £0,2 usec. 


c) Messungen an ZnS/Cu 


ZnS/Cu ist ein Leuchtstoff mit typischem hyperbolischem Abklingen. 
Das untersuchte Praparat ZnS/Cu (10-4 g-Atome Cu/Mol ZnS) wurden 
vom Leuchtstoffwerk Heidelberg zur Verfiigung gestellt. Bei Anregung 
mit UV-Licht der Wellenlingen 3100 und 3600 A luminesziert der 


7 
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Fig. 11. Z,/f als Funktion der Zeit ftir ZnS/Cu (10-4) bei Anregung mit 60 keV-Ionen verschiedener Masse 


Leuchtstoff griin. Das Maximum der Emission liegt bei 5200 A; auBer- 
dem erscheint im kurzwelligen Auslaufer der griinen Emission eine 
schwachere zweite Bande mit blauer Lumineszenz (Maximum bei etwa 
4500 bis 4600 A). 

Die MeBergebnisse fiir die Anregung mit 60 keV-Ionen verschiedener 
Masse zeigt Fig. 11. Aufgetragen ist die reziproke relative Lumineszenz- 
intensitat als Funktion der Zeit. Diese Darstellung wurde gewahlt, 
nachdem festgestellt worden war, daB im vorliegenden Falle p=1 ist. 
Fiir #=1 ist 1/a die Zeit, bei der die Lumineszenz nach Aufhéren der 
Anregung auf die Halfte abgesunken ist (t,),). Wie Fig. 14 zeigt, fallt 
auch hier infolge der héheren Anregungsdichte die Lumineszenz mit 
zunehmender Ionenmasse schneller ab. Fiir 1), ergeben sich fiir 60 keV- 
Ionen folgende Werte H3: 1,50-40,1 usec wINe™: 01525 -50,4 asecumenen 
IGA se O)sl (Osee. 

Die Abklingung der Lumineszenz von ZnS/Cu ist ferner abhangig 
von der Dauer der anregenden Ionenimpulse und von dem zur Messung 
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gelangenden Spektralbereich. Diese Effekte wurden in einer anderen 
Arbeit ausfiihrlich behandelt!8. Ungeklart ist bisher die Abnahme von 
T, mit steigender Ionenenergie. 


d) Messungen an ZnS/Mn 


ZnS/Mn gehért zu den Leuchtstoffen, deren Grundsubstanz Lu- 
mineszenz mit hyperbolischem Abklingen zeigt, deren durch die Aktiva- 
toren bedingte Lumineszenz jedoch exponentiell abklingt. Die Lumines- 
zenz des Mn-Ions ist orangefarben, die des ZnS/S blau. Die Emissions- 
maxima liegen bei 5750 und 4700 A. Das ZnS/Mn wurde durch halb- 
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Fig. 12. 7)/I als Funktion der Zeit ftir die Mn?+-Bande von ZnS/Mn bei Anregung mit 60 keV-H3 -Ionen 
(einfach-logarithmische Darstellung). a: 2- 107%, b: 10-*, c: 5+ 107%, d: 10-% (g-Atome Mn/Mol ZnS) 


stiindiges Gliihen von ZnS und MnSQ, bei 1100 °C hergestellt?®. Unter- 
sucht wurde eine ganze Reihe von Praparaten mit wachsendem Mn- 
Gehalt. 

Untersuchungen der blauen, hyperbolisch abklingenden Lumines- 
zenz von ZnS/Mn (10-4 g-Atom Mn/Mol ZnS) gaben auch hier einen 
Hyperbelexponenten p=1. Fiir t,,, ergaben sich die folgenden Werte 
Hg: %, =1,8+0,1 usec; Ne*: t,=1,6-40,1 psec; Ae ti andes ee 0,4 
usec. Auch hier wird die Abklingung mit wachsender Ionenmasse rascher. 

Die Abklingung der Mn-Emission ist exponentiell (Fig. 12). Die 
Abklingzeit nimmt mit wachsender Konzentration ab. Die Abkling- 
zeiten bei Anregung mit anderen Ionen legen innerhalb der Mef- 
genauigkeit bei den fiir H;-Ionen angegebenen Werten. 

Bei Anregung mit UV-Licht tritt von Konzentrationen oberhalb 
5-10 %g-Atome Mn/Mol ZnS die blaue Emission stark hinter der 


18 HarptL, K.H.: Diss. GieBen 1959. — Z. Physik 157, 316 (1959). 
19 ScHWAGER, E.A., u. A. FiscHER: Z. Physik 149, 345 (1957). 
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gelben zuriick. Bei Anregung mit Ionenimpulsfolgen wird die blaue 
Emission bevorzugt, allerdings wird sie im Gegensatz zu der orange- 
farbenen Mn?*-Emission stark durch Ionenbestrahlung zerstért. Da die 
Abklingzeit der Lumineszenzbande des Mn-Aktivators um rund drei 
GroBenordnungen groBer ist als die Abklingzeit der blauen ZnS/S- 
Bande, ist klar, daB bei Anregung mit kurzen Impulsen die Mn-Emission 
praktisch nicht angeregt wird. 


Diskussion der MeBergebnisse 


Regt man Leuchtstoffe mit Ionen von Energien zwischen 10 und 
60 keV an, so bleibt die Anregung auf eine diinne Oberflachenschicht 
beschrankt, denn Ionen dieser Energie dringen nur gréBenordnungs- 
maBig 1» in den Leuchtstoff ein. 


Die Ionen bilden im Leuchtstoff einen Anregungskanal, dessen 
Lange durch die Ionenenergie und die Ionenmasse gegeben ist. Der 
mittlere Durchmesser dieses Kanals ist sicher nicht groBer als 10° cm?®. 
Bei einem Ionenstrom von 10-7 A und einer Impulsdauer von 10 usec 
besitzt ein Ionenimpuls 10® Teilchen. Das heiBt, daB sich bei einer 
bestrahlten Flache von 5 bis 10 mm? die von den einzelnen Ionen er- 
zeugten Anregungskanale nicht tiberschneiden. Das gilt auch dann 
noch, wenn der Ionenimpuls 10 msec lang ist. 


Mit wachsender Anregungsdichte werden strahlungslose Ubergange 
angeregter Zustande begiinstigt"4, d.h. es tritt eine Léschung der Lu- 
mineszenz auf. Dafiir spricht auch die starke Abnahme der Licht- 
ausbeute. Mit dieser Léschung ist eine Abnahme der Lumineszenz- 
abklingzeit verbunden. 60 keV-Ionen haben unabhangig von ihrer Masse 
dieselbe Energie, wahrend die Eindringtiefe mit wachsender Ionenmasse 
abnimmt. Mit der Eindringtiefe wird natiirlich auch die Anregungs- 
dichte bei Variation der Ionenmassen zwischen 2 (H3) und 131 (X*) 
um etwa den Faktor 60 gedndert. Eine Anderung der Beschleunigungs- 
spannung zwischen 10 und 60kV fallt dagegen nicht ins Gewicht. 
Damit wird verstandlich, warum deutliche Anderungen des Abklingens 
bei Anderung der Ionenmasse, nicht aber — abgesehen von ZnS/Cu — 
bei Anderung der Ionenenergie zwischen 10 und 60 keV gefunden 
wurden. 


Die Anderung der aus dem exponentiell abklingenden Bereich 
bestimmten Abklingzeit tg bei den Wolframaten mit wachsender Ionen- 
masse beruht mit groBer Wahrscheinlichkeit auf der Temperaturab- 
hangigkeit der Wolframatlumineszenz. 


#0 SmipT, D.: Ann. Phys. 15, 325 (1955). 
21 WRIGHT, G.T.: Phys. Rev. 91, 1282 (1953). 
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Die Lumineszenz von ZnS/Cu (und die blaue Bande von ZnS/Mn) 
klingen hyperbolisch nach der Funktion 


1+ at) 


— 


ab (pa 1). Auch ZnS/Ag zeigt diesen Verlauf sowohl bei Anregung mit 
Licht, als auch mit Elektronen und «-Teilchen. Wegen der Gleich- 
artigkeit des Abklingens bei verschiedenen Anregungsdichten diskutiert 
SmipT!8§ einen Diffusionsprozeb, bei dem die im Anregungskanal gebil- 
deten Elektronen und Lécher schnell aus dem Kanal herausdiffundieren. 

Das Abklingen der orangefarbenen Mn-Bande des Zn/Mn erfolgt 
exponentiell. Die Abnahme der Abklingzeit mit wachsender Konzentra- 
tion ist auf Konzentrationsléschung zuriickzufiihren, die umso besser 
funktioniert, je geringer der Abstand der Zentren ist. 


Fiir viele Ratschlage und Diskussionen bin ich Herrn Prof. Dr. W. HAnte, 
fiir unermiidliche Unterstiitzung meinen Mitarbeitern, Herrn Dr. K.H. HArptL 
und Herrn Dipl. Phys. V. SCHAFER, zu groBem Dank verpflichtet. Zu danken 
habe ich ferner Herrn Dr. Eist vom AEG-Hochspannungsinstitut, Kassel, der 
Firma E. Leitz, Wetzlar, der Firma A. PFEIFFER, Wetzlar, dem Leuchtstoffwerk 
Heidelberg und der Deutschen Forschungsgemeinschaft. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat GieBen 


Das Abklingen der Lumineszenz von ZnS/Cu, 
ZnS/S, ZnS/Zn und ZnO/Zn bei Anregung 
mit 60-keV-H; -Ionenimpulsen* 


Von 
KARL HEINZ HARDTL 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 1. August 1959) 


ZnS/Cu (5 - 107%), (107%), (10-4), (140°%), ZnS/S, ZnS/Zn and ZnO/Zn were excited 


by 60 keV-Hj-ion-pulses and the decay of luminescence was investigated. All 
phosphors show increasing decay times as ion-puls-duration is increased. This 
increase can be calculated from the partial superposition of the single-ion-pulses. 
If pulses last longer than 3 usec the experimental decay-time-values for ZnS/Cu 
(5- 1078), (1078) are larger than the calculated ones, which is attributed to the 
influence of traps; for ZnS/Cu (1074), (107°), ZnS/S, ZnS/Zn and ZnO/Zn they 
are smaller, which might be explained by partial coincidence of excitation-canals. 
ZnS/Cu, ZnS/S and hex - ZnS/Ag show more rapid decay in the short wavelength 
region of their emission-spectra as compared to the part consisting of longer 
wavelength. 


Measurements with g-particles were made for comparison. 


I, Einleitung 


Bei Untersuchungen tiber das Lumineszenzabklingen von ZnS/Cu 
(10-4) ** bei Anregung mit 60 keV-H3-Ionenimpulsen fand SCHARMANN?} 
eine Verlangerung des Abklingens bei Erh6hung der Impulsdauer. Ziel 
dieser Arbeit ist, diese Erscheinung eingehend zu klaren. 


Tnifft ein einzelnes 60 keV-H3-Ion einen Leuchtstoff mit hyper- 
bolischem Lumineszenzabklingen, so wird es im Leuchtstoff einen 
Lumineszenzblitz erzeugen, dessen Intensitatsverlauf der Funktion 


I, (i+ab? (1) 


folgt, wobei J Intensitat, 7) Intensitat im Augenblick der Erregung 
({=0), ¢ Zeit und a und # Konstanten sind. 


* Auszug aus der GieBener Dissertation 
** Alle Konzentrationsangaben in dieser Arbeit bedeuten g-Atom Aktivator/Mol 
Grundsubstanz. 


1 SCHARMANN, A.: Habilitationsschrift, GieBen 1959. Z. Physik 157, 301 (1959). 
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Die Intensitat eines derartigen Lumineszenzblitzes (Einzelimpuls ) 
ist zu klein, um ihren zeitlichen Verlauf genau messen zu kénnen. Des- 
halb kénnen auch nicht die Konstanten a und p der Gl. (1) bestimmt 
werden. 


Thre Kenntnis ist jedoch sehr wiinschenswert, weil man damit Aus- 
sagen tiber den Anregungsmechanismus und die damit zusammen- 
hangenden Probleme gewinnen kann. Fiir den ,,bimolekularen‘‘ Fall 
Plu Za). 


a~ Ny. (2) 


(%) = Zahl der Elektronen im Leitfahigkeitsband im Augenblick des 
Abschaltens der Erregung). 


Trifft dagegen ein 60 keV-H3-Ionenimpuls den Leuchtstoff, so er- 
zeugt er einen Lumineszenzimpuls (Gesamtimpuls), dessen Intensitats- 
verlauf gut gemessen werden kann. Den Lumineszenzverlauf dieses 
Gesamtimpulses kann man als Summation der Lumineszenz der Einzel- 
impulse auffassen, die allerdings zu verschiedenen Zeiten anregen, je 
nachdem, ob das betreffende Ion zu Beginn, in der Mitte oder zum 
SchluB des Impulses den Leuchtstoff trifft. 


Da die Zahl der Ionen (NV) im Impuls geniigend groB ist (> 104 Ionen/ 
usec), kann man die Summation durch eine Integration ersetzen. Falls 
der Einzelimpuls rechteckférmig ist und der Impuls die Dauer T, besitzt, 
ergibt sich fiir das Abklingen des Gesamtimpulses: 


N he fee to 
= ——_*__-|(14+a(¢+t =—(1 at 
To a(1 ste p) [( + ( ah o)) ( ) | 
Fiir ¢=0 erhalt man J) = Ne eso (U1 at)? 4) 
oars : im Cl =) v 
I (1+ a(t+%)?-?—(1+at)? G) 
eee (1+ at)!” — 1 


In Abschnitt II wird sich zeigen, daB Gl. (3) das Abklingen des Gesamt- 
impulses bei Variation der Impulsdauer gut wiedergibt. Die Konstanten 
a und p der Gl. (3) stammen aber aus der Abklingfunktion des Einzel- 
impulses, Gl. (1). Gemessen wurde immer das Abklingen des Gesamt- 
impulses. Daraus konnten mit Hilfe der Gl. (3) die Abklingkonstanten a 
und p des Einzelimpulses rechnerisch bestimmt werden. 
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II. Messungen 


1. Mefverfahren 


Folgende Leuchtstoffe wurden untersucht: ZnS/Cu (5 - 107%), (107%), 
(10-4), (10-5), ZnS/S, ZnS/Zn und ZnO/Zn, die im Institut hergestellt 
worden waren’. 

Die Messungen wurden mit der mit SCHARMANN gemeinsam ent- 
wickelten Apparatur durchgefiihrt, die in 1) ausfiihrlich beschrieben 
wurde. Da in Durchsicht beobachtet werden muBte, wurden die ge- 
morserten Leuchtstoffe mit reinstem Athylalkohol auf leitfahig gemachte 
Glasscheibchen von 8mm Durchmesser aufsedimentiert. Die Schicht- 
dicke wurde durch Wagen bestimmt und betrug 10 bis 20 u. 

Im Sinne der Problemstellung schien es wichtig, die Impulsdauer 
iiber einen méglichst groBen Bereich zu variieren. Die ktirzeste mit 
dem Impulsgenerator erreichbare Impulsdauer betrug 0,1 usec. Als 
langste Impulsdauer wurde 100 usec gewahlt. Mit Hilfe des Oszillo- 
graphen konnte die gewiinschte Impulsdauer bis auf 5% genau fest- 
gelegt werden. Um auch bei einer Veranderung der Impulsdauer um 
vier Zehnerpotenzen das Abklingen bei konstanter Ablenkgeschwindig- 
keit am Oszillographenschirm beobachten zu kénnen, wurde mit Hilfe 
eines im Oszillographen eingebauten Verzdgerungsghedes der Ablenk- 
ausléseimpuls des Impulsgenerators so verzégert weitergegeben, daB 
immer der interessierende Teil der Lumineszenzkurve auf dem Oszillo- 
graphenschirm sichtbar wurde. Die Wiederholfrequenz des Impulses 
betrug bei kurzen Impulsen 500 Hz, bei langen 100 Hz. Der Ionenstrom 
wurde vor Einschalten der Hochspannung und ohne Modulation auf 
5-10 8A eingestellt. Um stérende Effekte durch Zerstérung der Lu- 
mineszenz bei IonenbeschuB zu vermeiden, wurde jede Aufnahme mit 
einem frischen, unzerstérten Praparat gemacht. 


2. MeBergebnisse 

Die Abklingkurven auf dem Leuchtschirm wurden photographiert 
und auf Millimeterpapier iibertragen. Fig.1 zeigt eine Reihe von 
Abklingkurven von ZnS/S mit verschieden langer Anregungsimpuls- 
dauer. 

Da das Abklingen der untersuchten Leuchtstoffe hyperbolischen 
Charakter zeigt, wurden die Kurven zur Auswertung in der Form 
Iy/1 =f (t) mit t) als Parameter gezeichnet. Man erhielt damit fiir die 
einzelnen Leuchtstoffe Kurvenscharen (Fig. 2a—e, ausgezogene Kur- 
ven). Dann wurde durch Probieren versucht, a und # in Gl. (3) so fest- 
zulegen, daB sich die gemessene mit der nach Gl. (3) berechneten Kurven- 
schar méglichst gut deckt. Es zeigte sich bald, daB sich keine Werte 


2 ScHwaGER, E.A.: Diplomarbeit, GieBen 1957. 
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fiir a und # finden lieBen, die gleichzeitig fiir kurze und lange Impuls- 
dauern die MeBkurven mit ae entsprechenden berechneten Kurven zur 
Deckung brachten. Da bei 0, 1 usec Impulsdauer der Ionenimpuls nicht 
mehr als ,,rechteckformig‘‘ anzusehen ist und bei langer Impulsdauer 
sich leichter stérende Effekte bemerkbar machen k6nnen, wurde der 
Wert von a und # so bestimmt, daB Gl. (3) die Abklingkurven bei 


A 
= Sees 


To = 25sec 7usee T = 7,0 sec Fuse 


et ee 
a ee ee & 
Bi. 
ii lala ti! 


T% = 70 sec 


a 
Pa Be trace, ! 
SPAMS rae aS 
= i 


} 


_— 
2 usec 


Zysec = 100 |ASeC 


Fig. 1. Lumineszenzabklingkurven von ZnS/S bei Anregung mit 60-keV-H}-Ionenimpulsen verschiedener 
Impulsdauer 


Impulsdauern von 0,3 und 1 wsec am besten wiedergibt. Die Ergebnisse 
dieser Bemiihungen zeigen Fig. 2a—e, gestrichelte Kurven. 

In Tabelle 1 sind die so ermittelten Werte von a und # fiir die unter- 
suchten Leuchtstoffe zusammengestellt. 


III. Diskussion der MeBergebnisse 
1. Kurze Impulsdauer 
Die MeBergebnisse haben gezeigt, daB Gl. (3) das Abklingen der 
untersuchten Leuchtstoffe bei Variation der Impulsdauer bis 3 usec 
gut, ab 10 psec nur noch qualitativ beschreibt. Mit Hilfe dieser Gleichung 
ist es mdglich, die Abklingkonstanten a und # der durch ein einzelnes 
60 keV-H3-Ion erzeugten Lumineszenz zu bestimmen, was bisher nur 
fiir hochenergetische «-Teilchen médglich war?. 
Zur qualitativen Deutung der gefundenen Werte a und # bedienen 
wir uns am besten des Bandermodells. 


3 SCHAFER, V.: Diplomarbeit, GieBen 1956. 
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Im nichtangeregten Zustand sind das Leitfahigkeitsband (LB) und 
die Haftstellen im Gegensatz zu den Aktivatoren und zum Valenz- 
band (VB) nicht besetzt. Trifft ein 60 keV-H3-Ion den Leuchtstoff- 
kristall, so wird es in einem Kanal seine Energie abgeben und dabei 
unter Bildung von Léchern Elektronen aus dem VB in das LB heben. 
Die im Kanal befindlichen Aktivatoren werden Elektronen sofort an 
die energetisch tiefer liegenden Locher im VB abgeben. Nach Smipr4 
ist der mittlere Durchmesser des Anregungskanals beim Eindringen 
eines g-Teilchens nicht gr6Ber als 10-® cm, und die Dichte der Elektronen 
im LB betragt dann 10¥%/cm*. Bei 60 keV-H3-Ionen wird dieser Wert 
ahnlich — h6dchstens um eine Zehnerpotenz anders — sein. Dem- 
gegeniiber stehen bei den verwendeten Aktivatorkonzentrationen etwa 
108 Aktivatoren pro cm? zur Verfiigung. Wahrend also im Kanal 
simtliche Aktivatoren geleert werden, wird nur ein kleiner Bruchteil 
der Locher sich wieder fiillen. Die Elektronen im LB werden auseinander 
diffundieren und den Anregungskanal rasch verbreitern, wahrend die 
Locher im Verlauf der Diffusion eingefangen werden und so ihre Beweg- 
lichkeit verlieren. Nach einer bestimmten Zeit werden alle Locher ein- 
gefangen sein, und auch die Elektronen wegen der entstehenden Raum- 
ladung nicht weiter auseinanderlaufen kénnen. Nach Smipt? lauft 
dieser ProzeB in 1077 bis 10-8 sec ab, also bevor ein merklicher Bruchteil 
des Lumineszenzlichtes ausgesendet wird. Die dann erreichte Dichte- 
verteilung von Elektronen im LB und von leeren Aktivatoren wird fiir 
beide nicht gleich sein, sondern die Elektronen werden sich im Vergleich 
zu den Aktivatoren mehr am Rande des Kanals auihalten. Diese 
Dichteverteilung wird von der Aktivatorkonzentration abhangen und 
zwar So, daB bei hohem Aktivatorgehalt der Kanal enger und die Dichten 
grOBer sind. Das macht das GroBerwerden von a mit der Cu-Konzentra- 
tion bei ZnS/Cu verstandlich, da nach Gl. (2) a von m, abhangt. 

Die MeBergebnisse zeigen, daB auch p, der Hyperbelexponent der 
Gl. (1), mit zunehmender Aktivatorkonzentration steigt. Der bimole- 
kulare Fall #—=2 sollte bei gleicher Dichteverteilung von Elektronen 
im LB und leeren Aktivatoren eintreten. Die MeBergebnisse deuten 
darauf hin, daf man sich dieser gleichen Dichteverteilung bei steigender 
Aktivatorkonzentration immer mehr nahert. 


2. Lange Impulsdauer 


Aus Fig. 2a—e sieht man, daB bei Impulsdauern ab etwa 10 psec 
die gemessenen von den nach Gl. (3) berechneten Kurven abweichen. 
Bei ZnS/Cu (5 - 10-8) und (10-8) liegen die Me8kurven unterhalb der 
berechneten Kurven, d.h., sie klingen langsamer ab, als nach Gl. (3) 


4 Smipt, D.: Ann. Phys. 15, 325 (1954). 
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zu erwarten ist. Alle anderen Leuchtstoffe zeigen ein entgegengesetztes 
Verhalten, dort ist das Abklingen schneller. 

Im folgenden soll diskutiert werden, welche Effekte die Abweichungen 
der MeBkurven von den berechneten Kurven hervorrufen. Bei der bis- 
herigen Diskussion wurde der EinfluB der im Leuchtstoff vorhandenen 
Haftstellen auf die Abklingzeit vernachlassigt. Falls dieser sich be- 
merkbar macht, wird er zu einer Verldngerung des Abklingens fiihren, 
da die Haftstellen Elektronenspeicher sind und die eingefangenen 
Elektronen erst nach langerer Zeit — je nach Termtiefe und Tempera- 
tur — rekombinieren lassen. Dieser langsam abklingende Phosphores- 
zenzanteil wird erst 50 bis 100 usec nach Erregung durch das Ion einen 
merklichen Bruchteil der Gesamtlumineszenz ausmachen, dann, wenn 
fast alle Elektronen im LB rekombiniert haben. Bei langer Impulsdauer 
wird also der Beitrag der zu Beginn des Impulses auftreffenden Ionen 
zur Gesamtabklingkurve zu einem nicht vernachlassigbaren Teil aus der 
langsam abklingenden Phosphoreszenz bestehen. 

Eine Verkiirzung des Abklingens kann man sich dagegen durch 
Uberlappung der Anregungskanile vorstellen. Trifft ein Ion eine Stelle 
des Leuchtstoffes, die kurz vorher von einem Ion getroffen wurde und 
noch nicht wieder in den urspriinglichen Zustand zuriickgekehrt ist, so 
wird die vom 2. Ion hervorgerufene Lumineszenz schneller abklingen, 
da die Zahl der im LB befindlichen Elektronen jetzt groBer sein wird. 
Die Wahrscheinlichkeit eines solchen Ereignisses wird mit zunehmender 
Impulsdauer wachsen; natiirlich auch mit wachsendem Strom, doch 
sollte hier dieser wegen der Schwierigkeit seiner Messerung nicht varnert 
werden. Die verwendete Wiederholfrequenz von maximal 500 Hz ver- 
hinderte die gegenseitige Beeinflussung aufeinanderfolgender Impulse. 

Mit diesen beiden Effekten kann man die Abweichungen der Meb- 
kurven von den berechneten Kurven so deuten, daB fiir ZnS/Cu (10°) 
und (5 -10-%) die Verlangerung des Abklingens durch Haftstellen die 
Verkiirzung durch Uberlappung der Anregungskanale iiberwiegt. Bei 
allen anderen untersuchten Leuchtstoffen ist es umgekehrt. Man kann 
sich dies verstandlich machen, wenn man in Betracht zieht, daB eine 
hyperbolische Funktion mit hohem -Wert einen schnelleren Abfall 
zeigt als eine mit niedrigem ~-Wert. Nach einer Abfallzeit von 50 bis 
100 psec wird die Lumineszenzintensitat bei hohem f-Wert klein sein 
gegentiber der bei niedrigem p-Wert. Deshalb wird sich der Phosphores- 
zenzanteil bei hohem f-Wert starker bemerkbar machen. 


3. Messungen bei spektraler Zerlegung der Enussion 
Die ZnS/Cu-Leuchtstoffe besitzen zwei Emissionsbanden, eine grtine 
Bande, deren Maximum bei 530 my liegt, und eine nur bei niedriger Cu- 
Konzentration auftretende blaue Bande — Maximum bei 465 mu. 


-4 
Zn $/Cu (5-107) ZnS/Cu (70-4) 


UL 


GE he 
t[ usec] —» t[wsec] —» 
a b 
Zn S/Cu (709) | eine SYS 
GE li | | 


e 
f LusecJ—= 
d 


(-©—e-) und die nach Gl. (3) berechnete Kurve 
a: ZnS/Cu (5+ 1073), b: ZnS/Cu (10-4), e: ZnS/Cu (AOS) 


Fig.2a—d. I,/I=/(t) fiir die gemessene (—x——x—) 
mit T» (usec) als Parameter. 


, d: ZnS/S 
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Dieses Bandenmaximum stimmt mit dem Emissionsmaximum von 


ZnS/S_ iiberein. 
diese blaue Bande dem selbst- 
aktivierten ZnS zu. Bei ZnS/Cu 
(10°) wurden die beiden Banden 
durch Schott-Farbfilter — blaue 
Bande mit BG 12 und _griine 


Bande mit GG11 — getrennt 
gemessen. 
Mit der  Vorstellung von 


Smipt*, Abschnitt III. 1., lassen 
sich auch leicht die MeBergebnisse 


des Abklingens des blauen, des “2 


griinen und des Gesamtleuchtens 
von ZnS/Cu (107°) erklaren. Die 
Ausbreitung der Ladungstrager- 
dichteverteilung im Anregungs- 
kanal ist fiir alle drei Messungen 
die gleiche und _ deshalb ist 
p =0,8 konstant. 

Aus Tabelle 1 sieht man, da8 
a von der Wellenlange der 
Lumineszenz abhangt. Nimmt 
man an, daB die Verteilung der 
Emission innerhalb einer Bande 


Daher schreibt man — neben anderen Griinden — 


{ | 


ZnO0/Zn 


— 
| 
| 
T 
| 


ian usec] — 


Fig. 2e. ZnO/Zn 


vom verschieden groBen Abstand Aktivatorterm — LB herriihrt, so 
bedeutet die Abhangigkeit von a mit der Wellenlange, 


Rekombinationswahrscheinlich- 
keit der Elektronen im LB mit 
leeren Aktivatoren mit dem Ab- 
stand Aktivatorterm—LB sich 
andert; und zwar so, daB fiir tie- 
ferliegende Terme die Rekombi- 
nationswahrscheinlichkeit gréBer 
wird. 

Um _ festzustellen, ob diese 
starke Anderung von a nur bei 
2-Banden-Leuchtstoffen auftritt, 
wurde auch das Abklingen von 


daB die 


Tabelle 1 
Leuchtstoffe a (108 sec~) | 
XS Cm (5° 109) yo.) Als 
ZnS/Cu (10 3) 11 
ZnS/Cu (1074) 9 
ZasiCudoey so. | 4,5 
ZnS/Cu (107°) GG 11 2,5 
ZnS/Cu (107°) BG 12 13 
ZnO/Zn . 3 oy ll 20 
ARV S os -6 SO so 6 50 
JLENSWVEN 4 5 6 8 o € 50 


ZnS/S und hex-ZnS/Ag (10 


cee 


nur eine Emissionsbande zeigen, durch Filter getrennt gemessen. Als 
Angabe fiir die Schnelligkeit des Abklingens wird die Zeit, in der 1/Jo 
auf #/, abgefallen ist (4/2), benutzt. Die Impulsdauer betrug immer 2 usec. 
Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 zusammengestellt. 


Z. Physik. Bd. 157 
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Aus Tabelle 2 sieht man, daB auch bei Leuchtstoffen mit nur einer 
Emissionsbande 71), und damit auch die Rekombinationswahrscheinlich- 
keit mit dem Abstand des Aktivatorterms vom LB sich andert. Das 
miiBte zur Folge haben, daB die tiefer hegenden, beim Rekombinieren 
kurzwelliger emittierenden Terme schneller gefiillt werden als die héher 


Tabelle 2 


T 1,9 [usec] 


Leuchtstoff , i 
mit GG 11 


mit Bg12 | ohne Filter | 


ZnS) Cu (405°), - : 42s 
ZS | Sa aeen ake 1,0 1B DG? 
hex-ZnS/Ag (1074) 0.5 0,7 ee 


liegenden. Ebenso miiBte dann die spektrale Verteilung der Emission 
sich 4ndern, und zwar so, daB die Emission zu Beginn kurzwelliger und 
zum SchluB langwelliger ist. 


IV. Messungen mit a-Teilchen 


Die direkte Messung von Szintillationen, die durch Po?!0-¢-Teilchen 
hervorgerufen werden, wurde schon von SCHAFER® beschrieben. Er 
verwendete als Leuchtstoff ZnS/Ag. Mit derselben Anordnung wurden 
hier ZnO/Zn und ZnS/Cu (1073), (1074) untersucht, um die so erhaltenen 


Tabelle 3 


60-keV-H-Ionen 


a-Teilchen 


Leuchtstoff 


a (108 sec?) @(108 sec) 


P 


JENOWEN gS 15—20 es 20 | 


1,5 
ZnS/Cu (107%) 20— 30 1 11 | el 
ZnS/Cu (10-4) 10—20 0,8 9 0,75 


Werte von a und # mit den bei Anregung mit 60 keV-Hj-Ionen aus 
Gl. (3) errechneten zu vergleichen. Die Messung an ZnS/S und ZnS/Cu 
(10-°) schlug wegen der zu langen Abklingdauer fehl, da die statistische 
Verteilung der Lumineszenzquanten zu groBe Schwankungen der Ab- 
klingkurve verursachte, so daB keine reproduzierbaren Abklingkurven 
gemessen werden konnten. Alle Messungen wurden mehrmals gemacht 
und ergaben Schwankungen von a, wahrend ~ konstant blieb. Ta- 
belle 3 zeigt die so gewonnenen Ergebnisse bei a-Teilchenanregung im 
Vergleich zu 60 keV-H3-Ionen-Anregung. 
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Wahrend bei beiden Messungen gut iibereinstimmt, weicht a 
etwas ab, was man durch die verschieden groBen Anregungsdichten der 
beiden Ionensorten deuten kénnte. Wegen der besseren Vergleichs- 
moglichkeit mit «-Teilchen wurden die Untersuchungen auch mit 
60 keV-He*-Ionen durchgefiihrt. Sie ergaben keinen Unterschied im 
Abklingen gegeniiber 60 keV-Hj-Ionen, doch war die MeBgenauigkeit 
wegen der kleineren Lumineszenzintensitat geringer. 


Fir viele Anregungen und stete Férderung bin ich Herrn Professor Dr. W. 
HaNLE und Herrn Privatdozent Dr. A. SCHARMANN zu groBem Dank verpflichtet. 
Zu danken habe ich ferner Herrn Dipl. Phys. V. ScHAFER fiir tatkraftige Unter- 
stiitzung und Diskussionen, Herrn Dipl. Phys. E. A. Scowacer fir die Uber- 
lassung von Praparaten, der Deutschen Forschungsgemeinschaft und dem Bundes- 
ministerium fir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft fiir Sachzuwendungen. 
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Diffusionsbestimmte Feldinstabilitaten in Gasen 
unterhalb der statischen Durchbruchsfeldstarke 


Von 


H. ROTHER 
Mit 2 Figuren im Text 


, y 7 G59 
(Eingegangen am 13. Juni 1959) 


In Gasen, in denen Elektronen sich mit gentigender Wahrscheinlichkeit an die 
Atome des Grundgases unter Bildung negativer Ionen anlagern, bauen sich bei 
hinreichend hohen Feldstarken unter dem Regime von Poisson-Gleichung und 
Diffusionsgleichungen (Tragerbilanz und Energiebilanz) Raumladungsfelder auf, 
die das angelegte auf ere elektrische Feld um ein vielfaches tbersteigen kénnen. 
Eine lokale Stérung von Tragerkonzentration, Feld oder Elektronentemperatur 
klingt nicht mehr ab, sondern wandert unter standiger Amplifikation zur Anode. 
Diese Feldiiberhéhung sollte den ProzeB des elektrischen Durchschlages in Gang 
setzen kénnen bei 4uBeren Feldstarken, die noch wesentlich unterhalb der Townsend- 
schen Durchschlagspannung liegen. Effekte wie die Erniedrigung der Durchschlag- 
spannung z.B. in reinem Stickstoff bei Zusatz von Spuren Elektronen affinerer 
Gase bis zu 50% diirften ausschlieBlich auf derartige Feldinstabilitaten zuriick- 
zufiihren sein, desgleichen die Abweichungen vom Paschen-Gesetz bei hohen 
Drucken. 


A. Einleitung 


Diffusionsbestimmte Feldinstabilitaten sind seit langem bekannt in 
Niederdruckentladungen, vor allem von Edelgasen. Ihr Mechanismus 
konnte kiirzlich theoretisch weitgehend aufgeklart werden!.?. Es ergab 
sich fiir das Auftreten von Amplifikationsprozessen die notwendige 
Bedingung, daf erstens die Elektronentemperatur wesentlich iiber der 
Gastemperatur liegt und da zum anderen ein ,,Energiespeicher‘‘ exi- 
stiert, der eine Abweichung in Tragererzeugung oder -verlusten von 
der Proportionalitat zur Elektronenkonzentration bedingte, derart, daB 
GZ 
One 
darstellt (7,=Elektronenkonzentration, Z=0 fiir ungestérte Saule). 
Wahrend die hierdurch entstehenden Raumladungsfelder die duBere 
Feldstarke nur wenig iibersteigen, wurde in Photohalbleitern kiirzlich 


>0, wo n,-Z die Differenz: Tragererzeugung minus Tragerverluste 


1 Rotuer, H.: Ann, d. Phys. (im Druck) T. I sowie Monatsberichte der DAdW 
Berlin (im Druck). 


2 RotuEr, H.: Ann. d. Phys. (im Druck) T. II. 
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ein sehr viel wirkungsvollerer Effekt dieser Art beobachtet3-®, dessen 
Mechanismus in befriedigender Ubereinstimmung mit den experimentel- 
len Befund berechnet wurde®. Die Rechnungen ergaben, daB die durch 
Amplifikation erzeugten Raumladungsfelder bei hinreichender Dotie- 
rung das a4uBere Feld um den Faktor 10 bis 100 tibersteigen kénnen, wo- 
durch eine Erniedrigung der Durchschlagspannung gegeniiber den 
theoretischen Werten zu erwarten ist. Der Gang der Abhangigkeit der 
Durchschlagspannung von der Dicke bei sehr ditnnen Kristallen deutet 
gleichfalls den EinfluB des Amplifikationsverlaufes dieser Raumladungs- 
felder an. 

Als notwendige Bedingung fiir die Existenz von Amplifikations- 
prozessen ergab sich®: 

1. Wesentliche Uberhéhung der Elektronentemperatur gegeniiber 
der Gittertemperatur. 

2. Existenz einer hinreichenden (schwachen, aber stark Feldstarke- 
abhangigen) ,,inneren Feldemission“ aus besetzten Haftstellen, deren 
Konzentration wesentlch gréBer sein mu8 als die Konzentration freier 
Elektronen. 


Eine Reihe von Effekten — vor allem die Erniedrigung der Durch- 
schlagspannung in reinem Stickstoff unter hohen Drucken bei Zusatz 
von Spuren elektronenaffinerer Gase, die im Rahmen der iiblichen 
Townsendschen Theorie véllig unverstandlich ware — sowie die Abwei- 
chungen vom Paschen-Gesetz bei hohen Drucken — deuten auf die 
Existenz eines ahnlich wirkungsvollen Amplifikationsmechanismus in 
Gasen bei hohen Feldstarken und Drucken hin. 


In einer vorhergehenden Arbeit? wurde gezeigt, daB im Bereich der 
Durchschlagfeldstarken in Gasen bei hohen Drucken keinerle1 Amph- 
fikationsprozesse moglich sind, sofern als Trager nur Elektronen und posi- 
tive Ionen in Frage kommen. 

Im folgenden soll das Verhalten von Diffusionswellen berechnet 
werden fiir ein Gas bei hohem Druck, in dem fiir die Elektronen eine 
hinreichende Wahrscheinlichkeit zur Anlagerung an neutrale Atome oder 
Molekiile besteht, so daB in einem Volumenelement in einigem Abstand 
von der Kathode die Konzentration freier Elektronen wesentlich kleiner 
ist als die Konzentration negativer Ionen. Weiterhin soll durch das von 
auBen angelegte Feld eine (schwache) Ionisation § — durch StoB mit 


3 Borer, K.W., H. J. HANscH u. U. Kimmev: Naturwiss. 45, 460 (1958). — 
Z. Physik (im Druck). 

4 Rompe, R., u. K.W. Boer: Ann. d. Phys. (im Druck). 

5 Rompe, R., K.W. Boer u. H. RorHer: Monatsber. der DAdW, Berlin (im 
Druck). 

6 RoruerR, H.: Ann. d. Phys. (im Druck). 
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neutralen Atomen usw. — der negativen Ionen stattfinden, die mit der Feld- 
starke E stark zunimmt, so daB a ES€. 

Es wird sich zeigen, daB diese Voraussetzungen ausreichend sind, 
um bei geniigend groBem 2 E eine Amplifikation lokaler Schwankungen 
hervorzurufen, wobei sich ein Raumladungsfeld aufbaut, das unter 


stindiger Verstarkung zur Anode lauft und auf seinem Wege ein Viel- 
faches des 4uBeres Feldes erreichen kann. 


B. Dispersionsgleichung der Diffusionswellen 
Mit den Konzentrationen N,,.N, bzw. m, der negativen Ionen, der 
positiven Ionen bzw. freien Elektronen schreiben wir das System der 
Bilanzgleichungen in der Form: 


ore + = (n,i0,,) =nZ, -N.e—n, A; (I) 
aN = ze (N,d- E) =n, A—N,E—NN,2Z, (IT) 
oN? + ae (N, 6+ E) =n,Z —NN,&, (IH) 
soe ss = (n, Cee U,) = = np Uys es (IV) 
und die Poisson-Gleichung 
2 _4ne(N,—N—n) (Vv) 


Wir beschranken uns auf die Behandlung des eindimensionalen Falles 
und beriicksichtigen die radialen Verluste pauschal in den Termen Z 
bzw. H der Elektronenbilanz bzw. der elastischen und unelastischen 
Energieverluste der Elektronent. 

A ist die Anlagerungswahrscheinlichkeit fiir ein Elektron an ein 
neutrales Atom oder Molekiil. €=&(£) ist die Wahrscheinlichkeit fiir 
ein negatives Ion unter dem Einflu8 des Feldes E wieder dissoziiert zu 
werden. H ist der Volumenrekombinationskoeffizient. FE setzt sich 
zusammen aus dem statischen auBeren Feld E und dem Raumladungs- 
feld (V). N,, N.,n, sind die Momentswerte der stationaren Konzentratio- 
nen N,, N, und »,, fiir die wir der Einfachheit halber Raumladungs- 
freiheit annehmen wollen (d.h. wir setzen 0E/0x =0): 


N,— N—,=0 (1) 
Gleichfalls setzen wir fiir die Beweglichkeit der positiven Ionen b+ 
und 6°: b> =b* =b. Das Ergebnis wird durch diese Annahmen unwesent- 


lich verandert. UL = Rte ist die Elektronentemperatur in Spannungs- 
einheiten. i 


ity) 
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GemaBl? wird: 


w,, = — (6,E ae One 4 (gi 3\_ Ue 
ca ae “a Ne 0.U, Ox 2 (2 5} Be Ox ] 
2) 1 on / 3 | aU 
ww. == Za * 2 ae 
is + 6/0. E + 40,0, 2% + (5* — 3) 0, 2%), 


worln?’: 


[oe) 
2e 1/ m Rt é fy 
= a | Awf4nwdw mit w=v |/—“_— 
2RT, . 2 

0 


v = Elektronengeschwindigkeit 


ce 
[wWAfinw dw 
tO 
Ciera ts 


fwAfinwdw 
0 


wAfanw? dw 


Oi 


wAfanwdw 


mit der in 7 definierten ,,freien Weglange“’ A der Elektronen und der 
(normierten) elektronischen Verteilungsfunktion /, 6 und 6* sind Zahlen 
von der GréBenordnung eins. (Fiir Gase und Maxwell-Verteilung / 
ist, $< 02; 0<0* <3.) 

Wir lésen das Gleichungssystem wieder im Rahmen einer lineari- 
sierten Theorie, die in 1, ?,® auch quantitativ gut zur Erfassung der 
wesentlichen Effekte ausreichte. 


Dementsprechend setzen wir 


Ny sete) 2 IN, Na) UU (1) 
2 
N,—N,—n,=Ne, wobei i 2) 
und setzen 9, ¥,,” proportional zu eK*~®" mit K =k +7d, wobei a, k, d 
reel: 
Entsprechend der Kinematik der Wellen findet Amplifikation statt, 


wenn Ae 


Lorn: OK (3) 


Wie in den vorhergehenden Arbeiten (loc. cit.) erweist es sich als zweck- 
maBig, die Dispersionsgleichung dimensionslos in reduzierten Einheiten 
darzustellen, die dem System (I) bis (V) in nattirlicher Weise angepaBt 
sind und unmittelbar die GrdBenordnung der eingehenden GréBen, 
w, k, usw. angeben. Die reduzierten GroBen sind jeweils von der Ordnung 
eins: 


d d , 
* Nach 1,2. 6 ist diese Bedingung exakt fir — -. 09, Fiir groBe = bleibt aus 
Stetigkeitsgriinden Amplifikation bestehen. 
7 Vgl. etwa SCHIRMER, H.: Z. Physik 142, 1 (1955). 
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Es wird angesetzt 


: U, U, Uae 
== /® 4 g. | — & * en 
Kok +40 =k id) a O = a5 @ 
on Ub, OES. va, Wee Uy of et NU eee 
iss 53: aU,’ aa N bE? ae bE??? é bE2 GE 
- 4eN U, U, NG 4 
Fhe 7 ay (4) 
E2 bE? b 2 
3 3. pms 
A | | SA I U, 
ie 2 U, aH +524 Ne A) ‘| ga 
mec GE ua b, OU,” 


Fiir die interessierenden Bereiche liegt im allgemeinen: U,<1V; 
E zwischen 104 und 108 V/cm; H;=1 


Z, n&t, “Lp O02. AR ee ee ee 


y zwischen 0,5 und 1; ; = WOne* 


Wir vernachlassigen im folgenden konsequent 10 = gegen eins (diese 


Vernachlassigung wird durch ® nahegelegt, da fiir ,» N keine Ampli- 
fikation entstehen kann). 


Durch Einsetzen von (2) in (I) bis (V) ergibt sich dann — bei Ver- 
nachlassigung der quadratischen Terme in 9, y,, 7, v — eine (komplexe) 
Dispersionsgleichung AK = (mw) sechsten Grades in Kk, die wir auf die 
fiir die Auswertung geeignete Form bringen kénnen: 


@O(K, ow) =f(K,o) +7¢(k, @) + Wik, o; =0 (6) 


f= [dp OF Teste ks 
— [6 Fé + Hy (2F +é) — H,—3(6— $A] 24 
+ Hie Kh Pes sy A) 

g=K{6,K*+ 5,0 K*—[8,Fé — 3, (2F +2) Hy) K?+HoK— | 7 
(A, PE 6, FA SHOP ey) 


pm Ee 


(20) Kt + 2 Hy KY) +1 K (26, K? + A,)] 


mit 
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C. Eigenschaften der Diffusionswellen 


Zur Diskussion der Gleichung ®(K,w) =0 machen wir von der Tat- 
sache Gebrauch, daB uns nur Lésungen interessieren, die die Bedingung 
(3) erftillen. Das System (I) bis (V) hat nur dann iiberhaupt stationare 
Lésungen [Lésungen, bei denen die linken Seiten der Gleichungen (I) 
bis (V) jeweils verschwinden] — wenn K(m) die Bedingung (3) nur 
in einem endlichen (im allgemeinen sehr schmalen) Frequenzband 
O,<@ <<, erfillt. 


Bei diesen Werten m, und @, wechselt d sein Vorzeichen, da hier die 
gedampften Lésungen d >0O in die amplifizierten Losungen d a <0 


tibergehen, /<(w,) und A(@,) sind reell. Es geniigt also zum Nachweis von 
Amplifikationsprozessen, die Existenz von zwei Frequenzen, m, und @,, zu 
finden, fiir die /(k) +R,Y(k) =0 und g(k) + J ¥(k) =0 sich schneidende 
simultane reelle Lésungen k, und f, besitzen. Man iiberzeugt sich dann 
sofort durch Entwicklung von / an den Stellen m, und w,, da8 fiir 
@ <@, und w<wm, die Bedingung (3) erfiillt ist. (Eine Abschatzung 
z.B. fiir den genauen Maximalwert der Amplifikation | d,,,,| ist sehr viel 
mithsamer durchzufiihren*.) 


Die Form (6), in der wir die Dispersionsgleichung dargestellt haben, 
1aBt sofort die wesenthchen Eigenschaften der in Frage kommenden 
reellen Lésungen hervortreten. 

Vernachlassigen wir zunachst Y gegen f und g, so sieht man, daB fiir 
£=A im allgemeinen zwei positiv reelle Lésungen /(k) =0 existieren, 
die nahezu iibereinstimmen mit den entsprechenden Loésungen von 
1 


g(k) =0; die zugehdrigen Diffusionswellen sind daher im ganzen 


Frequenzband nur schwach gedampft. Ein Zeichen dafiir, da bei den 
gemachten Voraussetzungen das physikalische System elektrisch auBer- 
ordentlich labil ist. (Bei Niederdruckentladungen z.B. sind bis auf ein 
schmales Frequenzband alle Lésungen stark gedampft?.) 


Wir betrachten zunachst die kleinere (k,) der beiden positiv reellen 
Lésungen** von /(k) =0. Fiir k, gilt asymptotisch fiir groBe w: 
Fé = dab 5] - 
ky ® = x (@ — oo) (8a) 
(60) 


* Fiir Niederdruckentladungen wurde hierfiir in 7 eine Naherungslésung 
durchgefiihrt. 

xx Die groBere k, dieser Lésungen existiert amplifiziert nur in einem schmalen 
Parameterbereich und soll im folgenden nicht naher diskutiert werden. k, ent- 
spricht einer Stérung, die sich im Gegensatz zu k, zur Kathode hinbewegt. Ihre 
Existenz wurde in Photohalbleitern mitunter beobachtet**. 
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fiir die zugehdrige Losung hy von g(k) =0 gilt: 


ree a ,(2F +6) ( > 00). (8b) 

Wir beschranken uns auf den Fall, daB F und ¢ noch kleiner als 1 sind. 

Sobald dann die Feldstarkeabhangigkeit von ¢ stark genug ist, dab 

é>>€ und auBerdem die Konzentration negativer Ionen und die Anlage- 

rungswahrscheinlichkeit A fiir ein Elektron gro8 genug ist, so ist 
fiir groBe w: 

ke > hye (9) 


Mit den gleichen Voraussetzungen folgt, daB fiir m0 die Losung 
ee: 


kya + Yo® +B, (10a) 
~ 2 —— o—>0 
wa + Vee+p (10) 
wo 
| 2 Bie 
«= sapere ET oF E+ MRF +2) —M—F (0-3) 4) 


Bes 


wa aarce ee 


a a [osPe— 0, OF Oy — Ay 
p=5 [HFC 1é:F A— Ayer +o: 


Man verifiziert leicht, daB (9) fiir den ganzen Bereich O0<m< o gilt, 
hy also stets gréBer ist als k,, wenn Y%=0, folglich keine Amplifikation 
moglich ware. Eine lokale Stérung kénnte sich zwar wegen der schwachen 
Dampfung eine erhebliche Strecke ausbreiten, wiirde aber letztlich in 
Zeiten +10 * sec dissipiert sein. 


Die Funktion Y bewirkt jedoch, daB8 unter den gemachten Voraus- 
setzungen in einer schmalen Umgebung der Frequenz a, fiir die hk, (mp9) = 
Wo, die Lésung k, von /(k) + R,Y =0 gréBer wird als die Lésung hy (po) 
von g(k) + J ¥%=0. Voraussetzung hierfiir ist Fx, d.h. die Rekom- 
bination negativer Ionen muB klein genug sein (x<1). Zu hohe Rekom- 
bination lieBe den AmplifikationsprozeB erst gar nicht anlaufen. (Die 
Bedingung x <1 diirfte im allgemeinen erfiillt sein.) 


Der ,,Resonanznenner“ von Y hat hier also eine dhnliche anschau- 
liche Bedeutung wie in der Theorie der Schwingungen. (x entspricht 
der ,, Dampfung“.) 
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In Fig. 4 ist der Verlauf von R,Y und J¥ schematisch dargestellt. 
Solange F< 1, ist in gréBerem Abstand von @, der EinfluB von ¥Y auf 
die Nullstellen von ® vernachliassigbar klein. Sobald Y aber in der 


Umgebung von q@, einen 
bestimmten Wert _ iiber- 
schreitet, wird hk, hy und 
das zugehorige Frequenz- 
spektrum @,<@<w, (vgl. 
Fig. 2) einer beliebigen 
lokalen Stérung von Raum- 
ladung, Elektronentempe- 
ratur oder Tragerkonzen- 
tration klingt nicht mehr 
ab, sondern wandert unter 
standigerAmplifikation von 
der Kathode zur Anode hin 


CM : 
(wegen a <0; wir haben 
Co 


das Vorzeichen von & so 
gewahlt, daB kk positiv 
zahlt von der Anode zur 
Kathode). Die Fortpflan- 


zungsgeschwindigkeit des 
Wellenpaketes ist von der 
Ordnung v DE. Auf dem 
Wege zur Anode baut sich 


~ (FE) Ge 


b 


Fig. 1au.b, Resonanzfunktion. a Realteil, b Imagindarteil 


ein Raumladungsfeld auf. Dieses Feld kann auf Strecken der Ord- 


nung i> wf [~fx107*—10°§ cm] — wobei / den relativen Betrag 


der lokalen Feldstarkeschwan- 
kung AL/E darstellt, der die 
Welle verursachte — nach 
(V) Betrage von der Ordnung 
47 eN erreichen, wenn wir 
einen Maximalwert o,,.—=1 
zulassen. Ob 9 noch gréBere 
Werte annimmt (was wahr- 
scheinlich ist) oder ob die 
Ampliikation durch _ nicht- 


W,) hi? aaa 
; > 
7 0; o 
. . . i 
Fig. 2. Dispersionskurven k, (#) ———, ky (w) —-—— 


lineare Effekte gesdttigt wird, iibersteigt den Rahmen der hier dar- 


gestellten linearen Theorie. 


selten den Wert eins. Nichtlineare 


In Niederdruckentladungen tibersteigt @ 
Effekte fiihren meist schon fiir 
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0 <0,3 eine Sattigung der Amplifikation herbei. Das ist aber auch 
zu erwarten, da die Dispersionsgleichung in diesem Fall nur stark 
gedimpfte Lésungen besitzt — mit Ausnahme des schmalen Ampli- 
fikationsbandes. Bei dem hier betrachteten Problem existiert eine 
Lésung, die fiir alle Frequenzen, wie schon erwahnt, nur schwach 
gedampft ist, so daB der dimpfende Einflu8 nichtlinearer Effekte sehr 
viel geringer sein diirfte. Es ist deshalb zu erwarten, daB sich — wie 
in Halbleitern — bei hinreichend groBer Konzentration negativer Ionen 
Raumladungsfelder ausbilden, die das auBere Feld um ein Vielfaches 
iibersteigen. Die Auslésung einer Elektronenlawine in diesem Bereich 
ist die Folge. 

Nehmen wir an, daB die Durchschlagslawine bei hinreichend hoher 
Feldstarke (unterhalb der ,,stationar“‘ errechneten Durchbruchsspannung) 
durch solche Feldiiberhéhungen in Gang gesetzt wird, so sollte eine nahere 
Untersuchung der Anlagerungswahrscheinlchkeiten von Elektronen an 
Atome oder Molekiile und der Ionisierungswahrscheinlichkeiten negativer 
Ionen im auBeren Feld AufschluB geben kénnen iiber eine Reihe bisher 
noch ungeklarter Beobachtungen zur Durchschlagspannung, besonders bei 
hohen Drucken. Fiir die starke Erniedrigung der Durchschlagspannung 
von reinem Stickstoff® bei Zusatz von geringen Spuren von Verunreini- 
gungen scheint uns der hier diskutierte Mechanismus die einzig mégliche 
Erklarung zu geben. 

Als Initialvorgang fiir die Blitzentladung sollte nach Rocarp® 
gleichfalls ein Amplifikationsvorgang erforderlich sein. Wahrend der 
von Rocarp vorgeschlagene PlasmawellenprozeB wegen der groBen 
StoBdampfung bei Atmospharendruck unwahrscheinlich ist, ware die 
Amplifikation von Diffusionswellen durchaus in der Lage, die von 
RocARD diskutierten Effekte zu liefern. Das im Vorstadium der Blitz- 
entladung beobachtete Rauschen sollte als Ursprung von Diffusions- 
wellen im Frequenzbereich um 7) = ue hiegen. (Fiir Ex10kV und 


U,~0,5 V wird v9 = 107 to 108 H,.) 

Allgemein laBt sich sagen, daB der hier beschriebene Mechanismus 
mit wachsendem Druck P immer starkere Abweichungen vom Paschen- 
Gesetz in Richtung kleinerer ,,statischer‘’ Durchbruchsfeldstarken 
bedingen sollte, da d~P und E~P. 


Herrn Prof. Dr. Rompe danke ich fiir wertvolle Hinweise. 


* List, G.: Monatsber. der DAdW, Berlin (im Druck). 


® Rocarp, Y.: Elektrizitat. Dtsch. Ubers.: Deutscher Verlag der Wiss. Berlin 
1958. 
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Aus dem IT. Physikalischen Institut der Universitat KéIn 


Die magnetische Suszeptibilitat der Elektronen 
in Silizium, Germanium und Indiumarsenid* 


Von 
D. GEIST 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 6. Juni 1959) 


In Halbleitern 1a8t sich im Gegensatz zu Metallen der Beitrag der freien La- 
dungstrager zur magnetischen Suszeptibilitat experimentell getrennt ermitteln. 
Die Tragersuszeptibilitat gibt unmittelbar AufschluB tiber die effektive Masse oder, 
anders ausgedriickt, tiber die Art des Energiebandes. 

Elektronen in Germanium (Konzentration 5-10!® und 6: 10!8cm-3) besitzen 
bei 141 und 297° K eine diamagnetische Suszeptibilitat, die mit den Massenpara- 
metern fiir 4° K, wie sie von Cyclotronresonanzmessungen her bekannt sind, ver- 
traglich ist. Es folgt, daB das Leitfahigkeitsband vier (und nicht acht) Minima 
aufweist. Von 141 zu 297° K nimmt die effektive Masse zu. 

Elektronen in Silizium (Konzentration 4: 10!%cm~3) besitzen bei denselben 
Temperaturen eine diamagnetische Suszeptibilitat, die merklich kleiner ist als nach 
den Cyclotronresonanz-Massenparametern zu erwarten ware, d.h. die effektive 
Masse bei 4° K ist merklich kleiner als tiber 100° K. Dieser Differenz wegen kann 
nicht entschieden werden, ob drei oder sechs Minima im Leitfahigkeitsband vor- 
liegen. 

Elektronen in Indiumarsenid (Konzentration 5-10! bis 6- 10!®cm~3) besitzen 
eine mit der Tragerkonzentration zunachst steigende, dann wieder fallende dia- 
magnetische Suszeptibilitat. Die effektive Masse kann unmoglich konstant sein; 
das Leitfahigkeitsband weicht also stark von der einfachen Parabelform ab. Der 
Suszeptibilitatsverlauf laBt sich mit der von STERN theoretisch berechneten, mit 
der Konzentration wachsenden Masse, zumindest in groBen Zugen, wiedergeben. — 
MeBverfahren und Apparatur werden in einer spateren Publikation beschrieben. 


A. Einleitung 


Die magnetische Suszeptibilitat eines festen kristallinen Stoffes geht 
nicht auf eine einheitliche Ursache zuriick. Wesentliche Beitrage 
stammen von den Elektronenhiillen der das Kristallgitter bildenden 
Atome und den freien Ladungstrégern, die in Metallen und Halbleitern 
vorhanden sind. Dariiber hinaus kénnen ins Gitter eingebaute /vemd- 
atome die Suszeptibilitat verandern. Eine eingehende Diskussion aller 
Anteile folgt in Abschnitt B. Fiir den Augenblick ist es von besonderem 
Interesse, daB in Halbleitern (im Gegensatz zu Metallen) der Anteil der 
freien Ladungstrager prinzipiell leicht getrennt erfaBbar ist, einfach 


* Habilitationsschrift (Teilauszug), Universitat zu Koln 1958/59. 
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deshalb, weil die Tragerdichte willkiirlich variiert werden kann. Wie in 
Abschnitt C gezeigt wird, ist die magnetische Suszeptibilitat der freien 
Trager nur durch ihren (bekannten) Spin und ihre effektive Masse be- 
stimmt, wahrend die StoBzeit im allgemeinen ohne EinfluB ist. Diese 
Unabhangigkeit von der StoBzeit im Gegensatz zu allen Transport- 
phainomenen und selbst den optischen Eigenschaften macht die Suszep- 
tibilitat besonders interessant zur Bestimmung der effektiven Masse der 
Ladungstrager. Ein wesentlicher Teil der vorliegenden Arbeit befabt 
sich mit entsprechenden Messungen. 


Das Phainomen der diamagnetischen Resonanz ist zwar zweitfellos 
leistungsfahiger bei der Bestimmung von effektiven Massen, da es bei 
anisotropen und entarteten Energieflachen die einzelnen Parameter 
liefert ; es ist aber im wesentlichen nur im Temperaturbereich des fltissi- 
gen Heliums beobachtbar; von dieser Einschrankung ist die Suszeptibili- 
tat frei. Bei anisotropen und entarteten Flachen liefert sie jedoch nur 
einen mittleren Massenwert. 


Die Kleinheit der zu erfassenden Suszeptibilitaten ist eine wesent- 
liche experimentelle Schwierigkeit, da der Trageranteil meist unter 
einigen Prozent der Gesamtsuszeptibilitat liegt. In dieser GrdBen- 
ordnung liegt aber zumeist die Absolutgenauigkeit der bekannten 
magnetischen Waagen, die deshalb nicht verwendbar sind? ?. 


Das Problem wurde durch den Bau einer ,,Waage“‘ in Form eines 
Torsionspendels mit einer um wenigstens eine GrdBenordnung hdheren 
Genauigkeit gelést. Diese Waage ist fiir den Vergleich von. Suszeptibili- 
taten eingerichtet. Absolutwerte wurden mit einer Waage herk6mm- 
licher Bauart bestimmt (deren MeBwerte sind bezogen auf Sauerstoff). 


AuBer der Bestimmung der Suszeptibilitat freier Ladungstrager 
wurden orientierende Messungen iiber den EinfluB von Fremdatomen 
ausgefiihrt, sowohl von solchen, die atomdispers léslich sind, als auch 
von solchen, die als Konglomerate (Mikrokristallite) vorliegen. 
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Der Bau der empfindlichen Waage fiir Vergleichsmessungen wurde 
im Jahre 1955 begonnen; die erste Ausfithrung der Waage fiir Absolut- 
messungen wurde im Jahre 1953 begonnen und 1954 fiir Messungen ver- 
wendet. Zu jenem Zeitpunkt lagen nur die Suszeptibilitatsmessungen 
von Buscu u. Mitarb. am grauen Zinn (1951, 1953) 2»5 und von STEVENS 
und CRAWFORD (1953)® am Germanium vor. Inzwischen* sind mehrere 
Arbeiten iiber die magnetische Suszeptibilitat von Germanium er- 
schienen* 4,810. Die Messungen der Oak-Ridge-Gruppe (STEVENS, 
CRAWFORD et al.) und von vAN ITTERBECK et al. wurden nach der 
Faraday-Methode™ ausgefiihrt. Die iibrigen hier zitierten Messungen 
erfolgten nach der Gouy-Methode™. Diese zuletzt genannte Methode 
hat den Vorzug geringerer Justierschwierigkeiten und guter Stabilitat, 
da sich Anfang und Ende des zylindrischen Praparates in homogenen 
Feldern befinden. Andererseits ist auBer einem konstanten Praparat- 
durchmesser auch vollige Homogenitat erforderlich, wenn sehr genaue 
Messungen ausgefiihrt werden sollen. Diese letzte Forderung ist fiir 
Halbleiterkristalle oft nicht ohne weiteres zu erfiillen; viele zugesetzte 
Elemente unterliegen beim Wachstum der Kristalle starker Entmischung. 
Zudem kann die Beschaffung der erforderlichen Mengen an Halbleiter- 
materialien Schwierigkeiten bereiten. Physikalisch einwandfreie Halb- 
leitereinkristalle mtissen nach einem der bekannten Verfahren}? herge- 
stellt werden und besitzen eine Form, die fiir magnetische Messungen 
vollig ungeeignet sein kann, so daB schlieBlich nach der Probenherstel- 
lung nur ein kleiner Teil des aufgewendeten Materials fiir die Messung 
Verwendung findet. Von diesem Gesichtspunkte aus erscheint die zuerst 
genannte Faraday-Methode vorteilhafter. Diese Methode wird bei den 


* Es existieren altere Suszeptibilitatsmessungen an Germanium, die jedoch vom 
gegenwartigen Standpunkt aus an undefiniertem Material vorgenommen wurden’. 

5 Buscu, G., u. E. Mooser: Helv. phys. Acta 24, 329 (1951). — Z. phys. Chem. 
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hier beschriebenen Versuchen ausschlieBlich verwendet. Entscheidend 
fiir diese Wahl war die fiir die Messungen erforderliche Homogenitat 
der Priparate. Die meisten Germanium-Praparate wurden selbst her- 
gestellt, die tibrigen Kristalle stammen von Firmen der Halbleiter- 
industrie *. 

Die fremden, oben zitierten Waagen messen die volle Suszeptibilitat. 
Demgegeniiber wurde die erste eingangs genannte eigene Waage fiir 
Differenzmessungen eingerichtet. Dann treten an der Waage nur die 
geringen Differenzkrafte auf. Fiir die Anordnung zur Messung der 
magnetischen Kraft ist dann eine Genauigkeit von 1% véllig ausreichend. 
Im Gegensatz dazu sind die Anforderungen an die Konstanz des Magnet- 
feldes, die Reproduzierbarkeit und Stabilitat der Praparatlage und die 
Richtigkeit der PraparatgréBe sehr hoch. Die Genauigkeit # muB so 
groB sein wie das Verhaltnis des zugelassenen Fehlers der zu messenden 
Suszeptibilitatsd7fferenz A (Ay) zur Gesamtsuszeptibilitat 7: p =A(47)/z. 
Erreicht wurden Werte zwischen 107 und 104. 

Uber Waagen zur Messung von Suszeptibilitatsdifferenzen berichteten 
JENSEN}8, Scott et al.44 und Korttm und LITTMANN?®. Die Waagen 
der beiden zuerst genannten Autoren sind nur fiir Messungen bei Zimmer- 
temperatur geeignet; andererseits ist die auch bei der Temperatur der 
fliissigen Luft verwendbare Waage von Korttm nur fir qualitative 
Messungen eingerichtet. Allen diesen Geraten ist ferner gemeinsam, daB 
stets emn- und dasselbe Praparat, jedoch in verschiedenen Zustanden, 
untersucht wird. Die Anderung des Praparatzustandes wird durch Be- 
strahlung mit sichtbarem oder ultraviolettem Licht oder Réntgenstrah- 
len in oder auBerhalb der Apparatur herbeigefiihrt. 

Die in der vorliegenden Arbeit beschriebene Waage ist demgegeniiber 
fiir die Messung kleiner Suszeptibilitatsdifferenzen verschiedener Pra- 
parate eingerichtet. Diese Praparate sind zylindrisch und werden durch 
Schleifen und Atzen auf 0,01 mm genau hergestellt. Die Massenunter- 
schiede sind mindestens auf 5 - 10-°:1 genau bekannt. ErfaBbar ist der 
Temperaturbereich von 140 bis 500° K. Die hier mitgeteilten Messungen 
erfolgten bei 141 und 297° K. 

Ein selbstgebauter Permanentmagnet in Topfform in der von LANGE** an- 
gegebenen Bauart lieferte das erforderliche Feld. Das Problem, ein zeitlich sehr 
konstantes Magnetfeld zu erzeugen, war damit in einfacher Weise gelést im Ver- 


gleich zu dem Aufwand, den eine geregelte Stromversorgung fiir einen Elektro- 
magneten erfordert hatte. 


* Die Herkunft jedes Praparates wird bei der Besprechung der Messungen 
mitgeteilt. 

** PersOnliche Mitteilung von Herrn Professor Dr. H. Lancr. 

13 JENSEN, P.: Ann. Phys., Lpz. 34, 161 (1939). 

14 Scott, A.B., J. HrRostowsky u. L.P. Burp: Phys. Rev. 79, 346 (1950). 

15 Korttm, G., u. G. Lirrmann: Z. Naturforsch. 12a, 395 (1957) 
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Die Messungen mit der Differenzwaage erfolgten bei einer einzigen Feldstarke. 
Fiir gewohnlich gilt ein solches Vorgehen als unzulissig; um ferromagnetische Ver- 
unreinigungen festzustellen, sind Messungen bei mehreren Feldstarken auszu- 
fuhren. Die benutzten Halbleiter weisen jedoch eine so hohe Reinheit auf, daB der 
Gehalt an ferromagnetischen (und vielen anderen) Verunreinigungen weit unter der 
spektroskopischen Nachweisgrenze liegt. Die Atzverfahren sind so weit entwickelt, 
da®8 auch oberflachliche Verunreinigungen sicher ausgeschlossen sind. 

Dartiber hinaus wurden selbst hergestellte eisenhaltige Germaniumkristalle bei 
verschiedenen Feldstarken mit der Waage fiir Absolutmessungen untersucht. Es 
ergaben sich die Bedingungen, unter denen iiberhaupt magnetisch feststellbare 
Eisenmengen aus einer eisenhaltigen Schmelze in den wachsenden Kristall einge- 
baut werden. Ferner ergab sich das interessante Resultat, daB Eisen in Germanium 
die Suszeptibilitat merklich verandern kann, ohne eine Feldabhangigkeit hervorzu- 
rufen bei Messungen bis maximal 16 kGau8. Uber die zuletzt genannten Messungen 
und den Bau der Waage soll in spateren Publikationen berichtet werden. 


B. Die verschiedenen Anteile der magnetischen Suszeptibilitat 
eines Halbleiters 


Die magnetische Suszeptibilitat eines festen kristallisierten Stoffes 
setzt sich aus mehreren Anteilen zusammen: 


1. Die Kerne der Atome, die das Gitter bilden, k6nnen ein magnetisches 
Moment in der GréBenordnung des Kernmagnetons besitzen. Der 
Kleinheit des Kernmagnetons wegen ist dieser Anteil (von extremen Aus- 
nahmen abgesehen) in der statischen Suszeptibilitat nicht feststellbar 
und daher hier ohne Interesse. Das gilt gleichermaBen fiir die Atome 
der Grundsubstanz und fiir eingebaute Fremdatome. 


2. Von der Elektronenhiille jeden Atoms geben die abgeschlossenen 
inneren Schalen einen diamagnetischen Beitrag. Fiir eingebaute Fremd- 
atome ist dieser Beitrag ein anderer, als fiir die normalen Gitteratome. 
Folgende Abschatzung soll die GréBenordnung der méglichen dadurch 
hervorgerufenen Suszeptibilitatsanderungen klarstellen. 


Die Suszeptibilitat pro Gramm-lIon des vierwertigen Germaniums ist 7 - 10°. 
Die entsprechenden Ionensuszeptibilitaten!® der hier interessierenden Elemente 
Gallium und Antimon der dritten bzw. fiinften Gruppe des periodischen Systems 
betragt 8 bzw. 6:10-®. Da diese Stoffe Germaniumatome an regularen Gitter- 
platzen substituieren, ist nur die entsprechende Differenz maBgebend. Fiir einen 
Stérstoffgehalt von 10!® cm~* kommt man auf Volumsuszeptibilitatsanderungen von 
“x=1,7:10 41, die mit der hier beniitzten Apparatur nicht mehr feststellbar sind. 
Fiir Silizium mit Bor und Phosphor gilt genau dasselbe, lediglich Arsen liefert einen 
fiinfmal gréBeren Beitrag, der an der Nachweisgrenze liegt. Doch ist der Trager- 
anteil wenigstens drei GréBenordnungen hodher. Die Messungen am Indium- 
arsenid schlieBlich wurden mit der Apparatur ausgefiihrt, deren Empfindlichkeits- 
grenze bei Volumsuszeptibilitaten von 10 lag, so da die Unterschiede der Ionen- 
suszeptibilitaten keinesfalls bemerkbar waren. 


16 SeLwoop, P.W.: Magnetochemistry, 2. Aufl., S. 78. New York: Interscience 
Publ. Inc. 1956. 
Z. Physik. Bd. 157 23 
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Der Magnetismus der inneren Schalen kann demnach fiir alle unter- 
suchten Materialien als konstant angenommen werden. 


3. Nichtabgeschlussene innere Schalen eines Atoms geben zu Para- 
magnetismus AnlaB. Alle Atome (ausgenommen Fe und Ni) der hier 
untersuchten Halbleiter einschlieBlich der Zusatzelemente besitzen ab- 
geschlossene innere Schalen, so daB ein derartiger Paramagnetismus 
nicht auftreten kann. Die Ausnahmen Eisen und Nickel werden in einer 
anderen Publikation behandelt. 

4. Die Valenzelektronen sattigen in den hier besprochenen Halbleitern 
ihre Spins gegenseitig ab, so daf nur ein Diamagnetismus verbleibt. Die 
in den vorliegenden Untersuchungen auftretenden Fremdatome werden 
auf regulare Gitterplatze eingebaut und nehmen mit einer entsprechenden 
Zahl Elektronen an den Bindungen teil. Dabei bleibt die Valenzelek- 
tronenkonfiguration erhalten und es ist keine merkliche Anderung dieses 
diamagnetischen Anteils zu erwarten. Ebenso wie fiir die inneren Scha- 
len kann man fiir die Valenzelektronen einen konstanten, von der Natur 
der Stérstoffe unabhangigen Beitrag annehmen. Da8B die mit dem Ein- 
bau eines Fremdatoms verkniipften Gitterverzerrungen keine merklichen 
Suszeptibilitatsinderungen hervorrufen, machen auch die negativen 
Resultate von BuscH!? an verformtem Germanium wahrscheinlich. 

5. Stévatome, die eine andere Zahl Elektronen in duBeren Schalen 
besitzen als die Atome des Gitters, in das sie eingebaut sind, liefern eine 
Stérstellensuszeptibilitat, die in einer spateren Publikation abgehandelt 
wird*. Dieser Beitrag der Stdratome fallt weg, wenn sie soweit ionisiert 
sind (durch Elektronenabgabe bei Donatoren, Elektronenaufnahme bei 
Akzeptoren), daB ihnen gerade die korrekte Zahl Valenzelektronen zur 
Verfiigung steht. Alle hier vorliegenden Messungen wurden mit solchen 
Stératomen und in solchen Temperaturbereichen ausgefiihrt, daB diese 
Bedingung erfiillt ist. Deshalb tragen nur die in der folgenden Ziffer 6 
besprochenen freien Ladungstrager zu den gemessenen Suszeptibilitats- 
anderungen bei. Diese Bemerkung rechtfertigt die in den Abschnitten D 
bis F vorgenommene Auswertung. 

6. Freibewegliche Ladungstrager liefern sowohl einen paramagnetischen 
als auch einen diamagnetischen Beitrag, der in Abschnitt C abgehandelt 
wird. 


C. Die magnetische Suszeptibilitat freibeweglicher Elektronen 
in Halbleitern 
Im Magnetfeld erlangt ein Gas freier oder quasifreier Elektronen ein 
magnetisches Moment, da sich die Elektronen auf Grund ihres mit dem 


* Vegi. 9,17. : 
 Mooser, E.: Phys. Rev. 100, 1589 (1955). — Geist, D.: Z. Naturforsch. 12a, 
873 (1957). 
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Spin verkniipften magnetischen Moments bevorzugt in Feldrichtung 
stellen. Die Quantenmechanik erlaubt nur die parallele bzw. anti- 
parallele Einstellung zum Feld und es resultiert eine paramagnetische 
Suszeptibilitat (PAuLI!8). Ferner ist im Gegensatz zum magnetfeldfreien 
Fall die Bahnbewegung freier oder quasifreier Elektronen im Magnetfeld 
in der Ebene senkrecht zur Feldrichtung periodisch und damit Quanten- 
bedingungen unterworfen. Die damit verkniipfte Verschiebung der 
Energieniveaus verursacht eine diamagnetische Suszeptibilitat (Lan- 
DAU’), 


Die Energieflachen der Elektronen im Leitungsband seien darstellbar 
durch 


E =kF(9, 9). (1) 


(E Energie, & Betrag des Ausbreitungsvektors, % und g Winkel im 
f-Raum). Dann ist die Volumsuszeptibilitat 


alte PR T)PFi{(¢ — E,)[kT} + | 
\ Y 
1 5 4am f(@E OE CL Caer (2) 

3 Me aa ft OR? ORB Ceah dE at | 

mit 
1 —3 1.9, ely ae 
P= [lef (2, ~) (ans snd ddd. (3) 
a Dp 


(up = eh/4a mc Bohrsches Magneton, m Masse des freien Elektrons, 
h=h/2a, h Plancksches Wirkungsquantum, k Boltzmann-Konstante, 
T absolute Temperatur, ™* effektive Masse der Elektronen im Kristall, 
Fy (n) =4F, (q)/dn, 
F,(y) =f {2/(1 + exp (2 — n))} dz®, 

0 


2 


E, unterer Rand des Leitfahigkeitsbandes, ¢ Fermi-Energie.) 


Im kubischen Kristall hat auch x mindestens kubische Symmetrie, 
d.h., die Wahl der Achsen (ihre Bezifferung) ist gleichgiiltig. Berechnet 
man dreimal die Suszeptibilitat mit jeweils zyklisch vertauschten Ach- 
sen, so erhalt man durch Summation dieser Ausdriicke 3% gj,. Die 
Komponenten des reziproken Massentensors, 7,,=0?E/0k, 0k,, die in 
der geschweiften Klammer stehen, treten dann zu einer Invarianten des 
reziproken Massentensors zusammen, fiir die die Hauptachsenform an- 


18 Pauti, W.: Z. Physik 41, 81 (1927). — Lanpau, L.: Z. Physik 64, 629 (1930). 
19 McDoveatt, J., u. E.C. Stoner: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 237, 67 
(1938). (Fs, Fi=F, tee te REN 


* 
23 
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geschrieben werden darf*. Geht man noch von df auf dE iiber, so folgt 


ho 
3%dia = ge {'B 


[lee BE ee PEE PE ia mieaaeue 
< | | eR? oKE 0K3 aKE aK? OR?s cog) P, (4) 
fo Agr? A ew aT eo 
ee ia Bae Cie EE ME i apecle 


3 W ist das letzte Integral von Formel (4). Es unterscheidet sich héchstens 
um konstante Faktoren von </?>,4, anderer Autoren’. 


Die gesamte Trdgersuszeptibilitat wird 


m= 2h (kT); (2522) Pla — 2 2 zH- (5) 

Die Elektronen im Leitungsband?°?? von Si und Ge besitzen ihre 
geringste Energie (d.h. sind am unteren Rand des Bandes) nicht fiir den 
Ausbreitungsvektor £0, sondern fiir mehrere, zu den Kristallachsen 
symmetrisch liegende Vektoren f,. Fiir Germanium liegen diese Minima 
des Leitfahigkeitsbandes auf [111]-Richtungen des fRaumes, bei 
Silizium auf [100]-Richtungen. Entwickelt man die Energie in der Um- 
gebung der Minima nach Potenzen von 8% =f£—f), so haben erst die 
quadratischen Glieder nichtverschwindende Koeffizienten. In dieser 
Naherung sind die Energieflachen Ellipsoide, der Zusammenhang zwi- 
schen Energie und Ausbreitungsvektor ist zwar richtungsabhangig im 
f-Raum, aber immer noch quadratisch wie bei quasifreien Elektronen.Die 
Gleichung der Energieflachen im Hauptachsensystem ist 


pa (My Se), 6) 


ee y 
2 mM, Ms Ms 


Durch die Anisotropie und Entartung werden die Beziehungen zwischen 
den Eigenschaften der Halbleiter komplizierter als in der Theorie mit 


* Die Hauptachsen kénnen von # und m abhangen. 

20 DEXTER, R.N., H. J. ZEIGER u. B. Lax: Phys. Rev. 104, 637 (1957). 

41 DRESSELHAUS, G., A. F. Kip u. C, Kitret: Phys. Rev. 98, 368 (1955). 

22 Kip, A.F.: Physica, Haag 20, 813 (1954). — Kirret, C.: Physica, Haag 20, 
829 (1954) 

°3 Lax, BENJAMIN, H. J. ZEIGER u. R.N. DEXTER: Physica, Haag 20, 818 
(1954). — DRESSELHAUS, G., A.F. Kip u. C. Kitrev: Phiys. Rev; 925°827(1.953)——— 
Lax, B., H. J. ZeicgER u. R.N. DExTER: Phys. Rev. 93, 1418 (1954). 

24 MEIB0oM, S., u. B. ABELES: Phys. Rev. 93, 1121 (1954). 

25 MEIBOOM, S., u. B. ABELES: Physica, Haag 20, 970 (1954). 

26 ABELES, B., u. S. MEIBOOM: Phys. Rev. 95, 31 (1954). 

27 HERMANN, F.: Physica, Haag 20, 801 (1954). — Proc. Inst. R. E. 43, 1703 
(1955). 
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skalarer Masse. Fiir die vorliegenden Untersuchungen werden Eigen- 
wertdichte, Tragerdichte, magnetische Suszeptibilitat und Hall-Koeffi- 
zient direkt benotigt, wahrend Leitfahigkeit und Beweglichkeit zwar fiir 
die allgemeine Beurteilung des Materials wichtig, aber nicht von un- 
mittelbarer Bedeutung sind. Der Hall-Koeffizient bereitet besondere 
Schwierigkeiten, da er nicht nur durch die Art der Energieflachen, son- 
dern auch durch den Streumechanismus beeinfluBt wird, dem die freien 
Trager unterliegen. Daraus resultiert eine schwer vermeidbare Unsicher- 
heit in der Tragerdichtebestimmung, die in ungiinstigen Fallen einen 
Faktor zwei betragen kann. 

Fiir eine Schar von « Rotationsellipsoiden mit den Halbachsen m,, 
m, und m,ist P=a«aP., 


1 (ous 21 fe 
B= ane (| (770; 04) (7) 
und 

W= 2(2a)3 P h4 (2m, + m)/3m? m,. (8) 

Die Gesamtzahl der Elektronen betragt 
t= 2 flyin) at, (9) 
= 2{ff (2%) ?3F4(0, y) E4 sind dd do} (E) aE, (10) 
=2P(RT)F (CERT. (11) 


({(£) Fermi-Verteilung = 4/{1 + exp((¢ — E)/k T)}). 
Fiir den Spezialfall mit isotroper effektiver Masse m* seien die 
Formeln explizit angeschrieben, da sie mehrfach bentitzt werden: 


2= (up/20”) (2h)? (kT)? (ar* Jam)? (1 — (mm? /3 m*?)* Fy ((C — E,)/k T); (12) 
n= (1/220?) (2m k T/h?)! (m*/m)§ Fy ((¢ —E,)/kT). (13) 


(Zur Suszeptibilitat vgl. 78). 

Fiir 4° K und geringe Tragerkonzentrationen sind die Konstanten m, 
und m, fiir Germanium und Silizium aus Cyclotronresonanzmessungen 
bekannt. Zur Priifung, ob sich die magnetische Suszeptibilitat mit diesen 
Konstanten beschreiben laBt, wurde sie mit Hilfe der eben mitgeteilten 
Formeln berechnet und mit den gemessenen Suszeptibilitaten verglichen. 
Dabei ergab sich durchaus nicht immer Ubereinstimmung. Médgliche 
Griinde werden jeweils im Anschlu8 an die Messungen diskutiert. Unter 
diesen Umstainden wurde darauf verzichtet, die eigentlich zustandigen 
88 Enz, C.P.: Nuovo Cim., Ser. X 6, Suppl., Nr. 3 (1957). — ScuarrortH, M.R.: 
Helv. phys. Acta 24, 645 (1951). — SonDHEIMER, E.H., u. A.H. Witson: Proc. 
Roy. Soc. Lond. A 210, 173 (1952). — Batss, L.F.: Modern Magnetism. Cambrid- 


ge: Cambridge University Press 1951. — Wonsowskt, S.W.: Moderne Lehre vom 
Magnetismus. Berlin: Deutscher Verlag der Wissenschaften 1956. 
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Formeln (5), (7) und (8) zur Berechnung von m, und m, aus den gemes- 
senen Suszeptibilitaten heranzuziehen. Es waren ad-hoc Annahmen 
notig gewesen, um das Verhaltnis m,:m, bei den Ellipsoid-Energieflachen 
festzulegen; ohne eine solche Festlegung reicht die eve Formel fiir x 
nicht zur Bestimmung von zwei Parametern aus. Alle in den Tabellen 1 —3 
angegebenen effektiven Massen sind daher nach der Formel (12) fiir nur 
je eine Sorte quasifreier Elektronen berechnet unter Verwendung der 
Beziehung (13). Dieses Vorgehen erlaubt einen bequemen Vergleich der 
Messungen an einer Gruppe von Praparaten beziiglich Temperatur- oder 
Konzentrationsabhangigkeit der effektiven Masse. 


Soeben wurden die Formeln fiir die magnetische Suszeptibilitat mitgeteilt, 
soweit sie fiir quasifveie Elektronen gelten. PEIERLS*® hat die Berechnung auf den 
Fall fast gebundeney Elektronen ausgedehnt und findet drei Terme 


f= ar FAP ABE 
y, ist ein Ausdruck, wie er fiir gebundene Elektronen innerer Schalen gilt. y, ent- 
spricht der Suszeptibilitat (quasi-) freier Trager, die im vorhergehenden Abschnitt 
ausfiihrlich angeschrieben wurde. yp ist ein Term der ungefahren GréBe* y, x 
(m/m*) y,. Bei den vorliegenden Untersuchungen wurde angenommen, da8 die 
Trager als quasifrei betrachtet werden kénnen und nur der dritte Term auftritt. 

Bei Indiumarsenid hat man Grund zu der Annahme, daB die Energie 
nicht quadratisch vom Betrag der Wellenzahl abhangt*!)3?. Nur die 
ganz allgemeinen Formeln fiir die Tragerdichte (9) und fiir die Suszep- 
tibilitat bleiben erhalten. Die so wichtige Transformation auf E, ? und p 
wird in der obigen einfachen Form unméglich und an Stelle von P und W 
und der Funktionen F; und Fy; treten wesentlich kompliziertere Aus- 
driicke. ; ; 

Erst wenn die Elektronenkonzentration so hoch ist, daB die Fermi- 
Energie merklich ins Leitfahigkeitsband hineinriickt (der Halbleiter also 
entartet ist) kann man die Fermi-Statistik in der Naherung fiir 7 =0 
anwenden und gelangt wieder zu einfachen Formeln. Der Formalismus 
der effektiven Masse bleibt anwendbar, wenn man zulaBt, daB die Masse 
vom Ausbreitungsvektor f bzw. der Energie E abhangt. Die Energie- 
flachen sollen weiterhin Kugeln sein, so daB E nur vom Betrag von f 
abhangt, sonst jedoch beliebig sei 


E2=E(\t)=h eign. (14) 
Fir die Ableitungen schreibt man bequemerweise 


dE |dk =f Rim, und @E/dk? = h?/mg. (45) (46) 


29 PEIERLS, R.: Z. Physik 80, 763 (1933); 81, 186 (1933). 

30 Seitz, F.: Modern theory of solids, p. 594. New York: McGraw-Hill Book 
Comp. Inc. 1940. 

31 STERN, F.: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 2, 347 (1957). 

32 Bowers, R.: Halbleiterkonferenz, Rochester, 1958. 
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(mz und mg sind von m, verschieden und ebenfalls Funktionen von E. 
Im Rahmen der Fermi-Statistik fiir T=0 folgt dann Eigenwertdichte 


D(E) = 27? 22h mi m, Et (17 
Elektronenkonzentration 
m= 3 a 2bn? mic (18 
Hall-Koeffizient 
R= (4/3 e 2) (2 + me/ms) (19) 


magnetische Suszeptibilitat * 
x= 3) n-th uh mynt (1 — (m/9mg) (2m) m3 + m|mg)}. (20) 


Bei der Herleitung der letzten Formel ist zu beachten, daB zwar die 
Energieflache, nicht aber der Massentensor, isotrop ist. 

Es erscheint fraglich, ob die Landau-Peierls-Formel, die dieser Sus- 
zeptibilitatsberechnung zugrunde liegt, itberhaupt auf ein nichtparaboli- 
sches Band angewendet werden kann*. Die bei den betroffenen Experi- 
menten mitgeteilte Auswertung kann deshalb nur als provisorisch be- 
trachtet werden. 

Leitfahigkeit o und Hall-Koeffizient & eines in der Stérleitung be- 
findlichen Halbleiters sind mit der Tragerkonzentration m und der Be- 
weglichkeit «7 verkniipft gemaB (e Elementarladung) 


o> én, (21) 
p-Typ 


R=-+rAlen 
n-Typ. 


(22) 


Die Faktoren vy und A tragen dem EinfluB der Streuung und der Aniso- 
tropie der Energieflachen Rechnung. Fiir Rotationsellipsoide mit den 
Achsen m,, m™, und m, ist das Achsenverhaltnis V =m,/m, und der Fak- 
tor A wird 

A= 3V(V-42)[(2V +1)? 


Aus den Cyclotronresonanzmassen erhalt man fiir 


Germanium A —0,79 
Silizium A = 0,87. 


Dieser A-Faktor wurde in den entsprechenden Auswertungen beriick- 
sichtigt (Tabelle 1 und 2). Fiir Indiumarsenid wurde A =1 gesetzt. 
Inzwischen bekannt gewordene Messungen der Druckabhangigkeit des 


* In Formel (2) von 4* muB m, statt m, stehen. 
33 BowErRs, R.: Bull. Amer. Phys. Soc. 3, 130 (1958). — Bowers, R., u. Y. YA- 
FET (im Erscheinen). — HeBporn, IJ.E., u. E.H. SONDHEIMER: Phys. Rev. Lett. 


2, 150 (1959). 
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spezifischen Widerstandes von InAs rechtfertigen diesen Ansatz*4. Der 
Faktor 7 enthalt den kombinierten Einflu8 von Streumechanismus und 
Entartungsgrad der Trager. Fiir reine Boltzmann-Statistik und reine 
Gitterstreuung ist 


t= FRI =AANG: 
Fiir reine Boltzmann-Statistik und reine Stérstellenstreuung ist 
y = 3182/512 = 1,93. 


Beim allmahlichen Ubergang vom einen zum anderen Streumechanismus 
durchlauft 7 ein Minimum. Geht man bei reiner Stdrstellenstreuung vom 
nichtentarteten zum ent- 
arteten Tragergas tiber, 
so fallt y monoton auf 41 
ab. Ob diese Aussage 
fiir beliebig gemischte 
Streuung gilt, ist nicht 
bekannt. Fig. 1 vermit- 
telt eine Anschauung des 
Verhaltens von 7. Dick 
ausgezogene Kurven sind 
berechnet**, diinne ver- 
mutet. Fiir Ge und 
Si ist das Leitfahigkeits- 
verhalten eingehend un- 


40 v Os a tersucht®*. An Hand des 
Fig. 1. Abhangigkeit des Faktor r=(|eRn|)/A vom Streumecha- : 4 : 
nisMUS Y= Qjon/ (Ojon + Opn) UNd vom Entartungsgrad (€— Ez)/kT Diagr amms wurden die 
bzw. (Ey—)/kT (s. FuBnote 35). ¢ Elementarladung, R Hall- y-Werte ausgewahlt, die 
Koeffizient, » Tragerdichte, A Anisotropiefaktor, 9;,, spezifischer 
Widerstand fiir reine Ionenstreuung, Q), spezifischer Widerstand am besten angemessen 


fiir reine Gitterstreuung, ¢ Fermi-Energie, Ez unterer Rand erschienen Kon Z 
des Leitfahigkeitsbandes, Ey oberer Rand des Valenzbandes, 2 ; . stan 
k Boltzmann-Konstante, T absolute Temperatur der Tragerkonzentration 


unabhangig von der 
Temperatur wurde bei allen Untersuchungen der Elektronensuszeptibili- 
tat vorausgesetzt, denn die entsprechenden Praparate waren mit Stér- 
atomen sehr geringer Aktivierungsenergie dotiert. Uberdies fallt bei 
hohen Stérstoffkonzentrationen die Aktivierungsenergie auf null ab. 

34 TUZZOLINO, As Jina ehysueievandd2n130 (1958). 

35 Jounson, V.A., u. K. LarK-Horoviiz: Phys. Rev. 82, 977 (1951). — Jo- 
NES, H.: Phys. Rev. 81, 149 (1951). 

38 CONWELL, E.M.; Proc. Inst. RUE. 40) 1327 (1952). — Desye, P.P., u. 
E.M. ConweE Lr: Phys. Rev. 93, 693 (1954). — Prince, M.B.: Phys. Rev. 92, 681 
(1953); 93, 1204 (1954). — Morin, F.J., u. J.P. Marta: Phys. Rev. 94, 1525 
(1954). — Lupwie, G.W., u. R.L. Watters: Phys. Rev. 101, 1699 (1956). 
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D. Elektronen in Silizium * 

Die Messungen wurden mit der speziellen, fiir Differenzmessungen 
eingerichteten Waage ausgefiihrt. Gemessen wurde der Suszeptibilitits- 
unterschied der n-dotierten Praparate Nr. 1029 und Nr. 534A gegeniiber 
den reinen Praparaten Nr. 498A und Nr. 498B. Alle Angaben sind in 
der Tabelle 1 enthalten, in die noch das reine Praparat Nr. 721 aufge- 
nommen ist, das ebenfalls mit Nr. 498A und 498B verglichen wurde **, 
Die Tragerdichten der undotierten Praparate sind so gering, daB sie fiir 
die vorliegende Auswertung véllig zu vernachlassigen sind. 

Die Massenunterschiede zwischen den Praparaten werden bei der Auswertung 
streng beriicksichtigt. Der Massenunterschied (Zeile 11) zwischen 498A und 498B 
dient zur Eichung. Praparat 721 miiBte eine mit 498 tibereinstimmende Suszep- 
tibilitat besitzen. Die geringe eingetragene Ay-Differenz (Zeile 12) entspricht der 
MeSunsicherheit wie sie fiir eine Einzelmefserie zu erwarten ist. Die fiir Nr. 1029 
angegebenen Toleranzen der Ay/y-Werte entsprechen der Differenz der beiden 
durchgefiihrten MeBserien. Die Abweichungen waren in diesem Fall ungewohnlich 
hoch. Bei der tiefen Temperatur mag die dort starke Temperaturabhangigkeit der 
Suszeptibilitat n-dotierten Siliziums mitverantwortlich gewesen sein. 

Die Hall-Effektmessung (Zeile 4) war bei den vorliegenden hoch dotierten 
Praparaten héchstens auf +10% genau méglich. Der Zusammenhang zwischen 
spezifischem Widerstand und Elektronendichte, in den die Wahl des Faktors 7 
(Zeile 6) eingeht, stimmt mit den von BacKENstoss*® publizierten Messungen gut 
uberein. Der Anisotropiefaktor A (Zeile 7) tragt der Art des Leitfahigkeitsbandes 
von Silizium Rechnung. Die Energieflachen werden als nach ¢100) orientierte 
Rotationsellipsoide mit dem Achsenverhaltnis 1:5 angesehen?? *?. Die Trager- 
dichten wurden ohne Riicksicht auf die gemessenen Hall-Koeffizienten als Tem- 
peraturunabhangig betrachtet, da im untersuchten Temperaturbereich die St6r- 
stellen samtlich ionisiert sind. 


Die gesamten gemessenen Suszeptibilitatsdifferenzen (4 y-Werte) 
wurden voll den freien Ladungstragern zugeschrieben. Wie aus der 
Diskussion in Abschnitt B hervorgeht, ist das zweifellos berechtigt. 

Eine erste (vereinfachte) Auswertung beriicksichtigt nur die Viel- 
fachheit der Energieflachen (3 bzw. 6 Ellipsoide), laBt jedoch die Aniso- 
tropie auBer acht. Dann 1aBt sich nach den Formeln (12) und (13) eine 
effektive Masse berechnen (Zeilen 17 und 18). In Anbetracht der hier 
nur maBigen MeBgenauigkeit sind die Unterschiede nicht signifikant. 
Man muB schlieBen, daB die effektive Masse 0,35 betragt und im wesent- 
lichen temperaturunabhangig ist zwischen 140 und 300° K. Ob eine 
Abhangigkeit von der Tragerdichte besteht, kann nicht entschieden wer- 
den, da die Dichtenin den beiden Praparaten nahezu gleich sind (vgl. *). 

* Vorlaufige Mitteilung%> 38. 

xx Praparate der Firma Standard Elektrik Niirnberg und der Firma Siemens- 
Halske. 

37 Grist, D.: Naturwiss. 45, 33 (1958). — Halbleiterkonferenz Briissel 1958. 

38 Grist, D.: Physikertagung Essen 1958. 

39 BACKENSTOSS, GERHARD: Phys. Rev. 108, 1416 (1957). 

40 VasiLeFF. H.D.: Phys. Rev. 105, 441 (1957). 
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Tabelle 1. Elektvonen- 


1 Praparatnummer 


2 Zusatzelement . 


140° K 


Temperatur . 


3 Spezifischer Widerstand Qcm 0,008 


4 Hall-Koeffizient cm*/Asec . 


5 Beweglichkeit cm?/Vsec . 


6 v-Faktor 


7 A-Faktor . 


8 Elektronenkonzentration 7; cm7® 


9 Lange mm 


10 Durchmesser mm 


199,87 


11 Masse mg . 


Temperaturcacey 1) Sew) Sars sayheetesue | DO MIN if} Tad iG 
2 Srerepu nications AGG we Oe ec Pap OOF = LON One 
13 Hidktronsnsuszopubiiet WCC 2S arene —8,5:-10° — 1,23-10°8 
ee eats (Cree YO GR io Soc 6.) ts — 1,99 - 10-8 =2; 86> 105° 


15 Cyclotronresonanz 4° K x (3 Ellipsoide) — 3,15-10°8 


16 xth (6 Ellipsoide) . — 3,54 - 1078 


17 Effektive Masse m*/m (3 Ellipsoide) 


18 m*/m (6 Ellipsoide) 


19 StoBzeit t; sec. 2,6: 10774 


20) Nummern der Messungen 4), sas) sl ook 53—55 


Zeile 2 bis 8 elektrische Eigenschaften; Zeile 9 und 10 mechanische Mae der 
Praparate vor dem Atzen; Zeile 11 Masse nach dem Atzen (bei den Messungen) ; 
Zeile 12 bis 14 gemessene Suszeptibilitatsdifferenz und daraus bestimmte Massen-(¥) 
bzw. Volumsuszeptibilitat (%) der Elektronen; Zeile 15 und 16 aus den Cyclotron- 
resonanzmassen errechnete Vergleichswerte fiir die Suszeptibilitat; Zeile 17 bis 19 


nach der isotropen Theorie gerechnete effektive Massen und StoBzeiten. — Dichte 
von Si @= 2,33 g/cm’. — Massensuszeptibilitat von Si* bei 291 ae i — a 
10-7 cgs, bei 141° K %= — 1,146 - 10-7 cgs,,. — Cyclotronresonanzmassen fiir 


Si** m= 0,98m, m,=0,19m. 
* Busco, G.A.: In Halbleiter und Phosphore, Kolloquium 1956 Garmisch- 
Partenkirchen. Braunschweig: F. Vieweg & Sohn. 


**x DEXTER, ZEIGER u. Lax: Phys. Rev. 104, 637 (1957). — DRESSELHAUS, 
Kip u. KitTEL: Phys. Rev. 98, 368 (1955). 
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leitendes Silizium 


176 | 129 

1,0 | 1,0 (a 7 en tees 

0,87 los7 i na ae PA 
2,8 - 1018 ioe los | aye 


PROP ONSE | 141° K 


| 
(7,0+0,7) - 10-2 | —0,11- 107? | — 0,04 - 1072 


== (S10) olny 


— 1,86: 1078 


—18,4-10° = 3,29 - 11072 


— 18,8 - 1079 — 3,58: 10-8 


0,36 0,35 
36 9 Kore | 12,4 g38 
VfL), AO = sl0)5) 91—93 


Auf Grund der Struktur der Gln. (12) und (13) fiir die Volumsuszeptibilitat x 
und die Tragerdichte » fiir skalare effektive Masse erweist es sich als unméglich 
aus den Parametern der Energieflachen wie sie von den Cyclotronresonanzexperi- 
menten??-22 geliefert werden, einen Mittelwert zu bilden, mit dem diese Gleichungen 
erfiillt werden kénnten. Bildet man namlich aus den Masseparametern mm, m, 
und m, eines Ellipsoids die GréBen 


Al se (mm? /m?)? 
und : 3 
B = (mp mj/m3)? {4 — m2 (2m, + m))/9mz my}, 


so erkennt man, da® es keine aus m; und m, zu bildende Kombination m* gibt, 
fiir die die GréBen A’ = (m*/m)2 und B’ = (m*/m)} (1 — m?/3m*?) gleichzeitig die 


350 D. GEIST: 


Bedingungen erfiillten fine pen 


denn aus jeder dieser Gleichungen kann man je einen Wert m* berechnen und diese 
m*-Werte brauchen im allgemeinen nicht tbereinzustimmen. 


Um in einer zweiten (konsequenten) Auswertung trotzdem einen Ver- 
gleich zwischen den Cyclotronresonanzexperimenten und den Suszep- 
tibilitatsmessungen zu erméglichen, wurden aus den gemessenen Trager- 
dichten » (genauer: Hall- Koeffi- 
zienten) und den Werten der longi- 
tudinalen und transversalen Masse 
my, und m, ,,theoretische Volum- 
suszeptibilitaten berechnet (vgl. 
Fig. 2) sowohl fiir ein Modell mit 
drei als auch mit sechs Scharen von 
Ellipsoiden [Formeln (5), (7) und 
(8)]. Diese x-Werte sind in Zeile 15 
und 16 der Tabelle 1 eingetragen. 
Die fiir drei bzw. sechs Ellipsoide 
bestimmten Werte unterscheiden 
sich voneinander verhdaltnismaBig 
wenig; dagegen weichen beide 
Werte erheblich von den experi- 

- mentell gemessenen Volumsuszep- 

ue a ON on ae tibilitaten ab. Fiir die untersuch- 
Llekfronenkonzentrarion n ; 

Fig. 2. Magnetische Volumsuszeptibilitat x der Elek- ten Praparate miissen also bei den 


tronen in Silizium und Germanium. Kreise 297° K, angegebenen Temperaturen (297 
Quadrate 141° K. 1. @ Ml MeBwerte; 2. falls beide b °K) M t 1 
Zeichenpaare auftreten oO Claus Cyclotronresonanz- ZW. 144 ) assenparame er ge = 


massen berechnet fiir 8 Ellipsoide in Ge, fiir 6 Ellipso- ten. die sich von den Cyclotron- 
ide in Si. © O aus Cyclotronresonanzmassen be- e 


rechnet fiir 4 Ellipsoide in Ge, fiir 3 Ellipsoide in TeSONanzwerten wesentlich unter- 
Si. 3. falls nur dieses Zeichenpaar auftritt O 0 aus 
Cyclotronresonanzmassen berechnet, Zahl der El- scheiden. 


lipsoide 3, 4,6 oder 8. Fiir die berechneten Punkte Eine erste Erklarungsméglichkeit 
benutzte Werte (s. Fu8noten 20, 21): Sim; =0,98m; stiitzt sich auf die Unterschiede der 
my =0,19m. Ge m, =1,64m; m, =0,082m 2 : £ : 

Tragerdichten bei den beiden Messungen. 

Im Gegensatz zu den hier beniitzten hoch- 
dotierten Praparaten wird bei Resonanzmessungen sehr viel reineres Material ver- 
wendet. Eine nichtparabolische Gestalt des Leitfahigkeitsbandes kénnte dann fiir den 
Effekt verantwortlich sein, da bei starker Dotierung auch Zustande merklich iiber 
dem unteren Bandrand besetzt werden. Gleichzeitig tritt ein Temperatureffekt auf, 
weil sich mit der Temperatur die Verteilung der Elektronen auf die verschiedenen 
Niveaus verandert. Dann andert sich auch die als Mittelwert iiber die verschiedenen 
besetzten Zustande gebildete Masse. 

Nimmt man dagegen bei einem zweiten Erklarungsversuch ein streng para- 
bolisches Band an, so mu8 man eine Verringerung der Parabelkrimmung beim 
Ubergang von 4° K zu iiber 100° K postulieren, um den gemessenen Effekt zu 
erklaren. Ob die geringe Anderung der Gitterkonstanten mit der Temperatur dic 
Art der Energieflachen so einschneidend beeinflussen kann, erscheint fraglich. 


-70° ; 


© oqgsn Q @ 


=f) 
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Wegen der gro8en Unterschiede zwischen den experimentellen und 
den theoretisch abgeleiteten Suszeptibilitaten ist es nicht moglich, zu 
entscheiden, ob drei oder sechs Scharen von Ellipsoiden vorhanden sind 
(oder anders formuliert, ob drei oder sechs Minima des Leitfahigkeits- 
bandes existieren*!). 


Man beachte noch, daB die effektiven Massen die z.B. in die Eigen- 
wertdichte oder Dielektrizitatskonstante eintreten, untereinander und 
von der hier auftretenden Masse verschieden sind. In Zeile 19, Tabelle 1 
sind die StoBzeiten eingetragen, die sich nach der einfachen Drude- 
Lorentz-Theorie aus Beweglichkeit ~ und effektiver Masse m* ergeben. 
Mehr als die GréBenordnung geben diese Werte allerdings nicht an im 
Hinblick auf die nur approximative Giiltigkeit der beniitzten Formel und 
die MeBfehler der experimentellen Werte. 


E. Elektronen in Germanium * 


Gemessen wurde mit drei Gruppen von Praparaten bestehend aus 
reinem (bei Zimmertemperatur eigenleitendem) Germanium, schwach 
dotiertem Germanium und stark dotiertem Germanium ** (Tabelle 2 und 
Pig. 2). 

Nr. 133 (stark n) wurde lediglich mit Nr. 119 und 129, dagegen das 
Paar 112 und 114 (schwach n) mit allen reinen Proben verglichen. Im 
letzteren Falle wurden nicht nur massenverschiedene reine Praparate, 
sondern auch die bezden dotierten Proben 112 und 114, die ihrerseits ver- 
schiedene Massen besitzen, zur Eichung herangezogen. Die insgesamt 
sieben MeB-Serien wurden gemittelt. Der wahrscheinliche Fehler ergab 
sich zu +0,03% (bei 141° K: +0,04%) der Gesamtsuszeptibilitat. Er 
enthalt sowohl die MeBungenauigkeit der magnetischen Kraftmessun- 
gen als auch die Fehler der Magnetlage, der Praparatlage und der 
Praparatgestalt. Bei einer mechanisch und thermisch giinstigeren Auf- 
stellung der Apparatur diirfte sich dieser Fehler noch weiter verringern 


lassen. 


Im gegenwartigen Zustand der Apparatur stellt dieser Wert die 
hochste erreichbare Genauigkeit dar. Er besagt, da Massensuszepti- 
bilitatsunterschiede Ay =3-101 cgs,, noch feststellbar sind. Durch 
VergréBern des Praparates lieBe sich dieser Wert noch verbessern. 


* Vorlaufige Mitteilung 7:8. 

*x Die Praparate Nr.111, 112 und 114 stammen von der Firma Standard 
Elektrik Niirnberg, die tibrigen wurden selbst hergestellt. — Herrn cand. phys. 
P. Grosse danke ich fiir seine Mitarbeit bei der Ziichtung der Kristalle. 

41 SonDER, E., u. D.K. StEvENS [Phys. Rev. 110, 1027 (1958)] kommen zu 
dem Schlu8, daB sechs Minima vorliegen. 
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Tabelle 2. Elektronen- 


jh AeiehornehaionannKe Ae 2 go oe aS is yin! 
2 Zusatzelement ‘ 7 7 E ; : ep een As 
ANSryKehee S peo en 2.9 op 0 6 4 | ; 293° K i 136° K : 

3 Speritisclier Waiderstand Qcmiy een 0,002 25 |. 0,002 39 iv, 
Vp rial Keeton? entices, ee eee — 0,874 

Hy Beneelicncel cm Vee Ee 371 365 
6 ) Pike: : eee en eon eee lea | el 3 
> A paitor : Ree a eos 1 ee ae 0,79 | 0,79 : : 

Pe Oe i CI ae. Bee 6,5 - 1018 

Gj WANE Geog eee ooo py 1 Ge < { 5,174 om 


AOn Diurchimesse: unin eee als eee edna 3,191 


AAP MIAGSOMI Ouray ron are aon omeicn EAU Tana cen 199,07 


Temperatur . DO ae 


12 Suszeptibilitatsdifferenz Ay/7 . PAOLO 2 KO 


13 Elektronensuszeptibilitat yp); cgs,, - 


14 xp; C8Sy (*=%- 0)- 


— 2,82 - 10-8 


—1,51+ 1077 


15 Cyclotronresonanz 4° K xp (4 Ellipsoide) 


16 xth (8 Ellipsoide) . 


17 Effektive Masse m*/m 


On2 
(Ost 45-3415) (Of gae O 25) 


18 (m/m*)? . 


1OSStOBZeIta TSEC ieee lec ee ee 3,1 - 10714 Dyls > Ome 


20 Nummern der Messungen. ...... 109—111, 115—117 


Die Auswertung erfolgte ebenso wie beim elektronenleitenden Silizium. Fiir 
Nr. 112 und 114 wurde*® reine Gitterstreuung bei Zimmertemperatur angenommen 


42 MADELUNG, O.: Handbuch der Physik, Bd. XX. Berlin-Gottingen-Heidel- 
berg: Springer 1957. 
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leitendes Germanium 


112, 114 111 119 120 121 129 130 
L 626 L 421 Zn 10 Ni10 |Fe11 /Zn1A/Zn1B 
| rep eee i Eee eee) | ame 
——— SSeS 
295° K TAO) ek 293° K}293° K/130° K]293° K]293° K]293° K] 293° K 
0,0605 0,027 ~13 135.9 ; ar eh es ~50 
— 113 — 143 1,14 |9,8 ; 
| 5 10° Pie 104 
1890 | 5300 3180 ; ; ; 
1,18 | aegis a reg ay ; 


<10!@/< 104] < 104 


Sls SS) 


S220 oo OS, 3,200 43,190 | 3,155 


200,56] 199,21 


199,99; 201,96 199,52 


297 °K | 141 °K 
z | : Zeile2 bis 8 elektrische Eigenschaften; 
(0,24 + 0,03)| (0,61 + 0,04) Zeile 9 und 10 mechanische Mae der Praparate 


-2 —2 oa 5 oe 

-10 eke) vor dem Atzen; Zeile 11 Masse nach dem Atzen 
—2.54-10-°| —6,71- 1071 Wess den Messungen), JUS ND |oviss je! gemessene 
s aot Suszeptibilitatsdifferenz und daraus bestimmte 


Massen- (y) bzw. Volumsuszeptibilitat (x) der 
Elektronen; Zeile 15 und 16 aus den Cyclotron- 
resonanzmassen errechnete Vergleichswerte fiir 
die Suszeptibilitat; Zeile 17 bis 19 nach der 
isotropen Theorie gerechnete effektive Massen 


== {P36 1Om. ls 3850 1Om 


und StoBzeiten. — Dichte von Germanium 
0 = 5,35 g/cm’. — Massensuszeptibilitat von Ge 
‘ : beie2072 Key — 1,061 Om cps, bel 444g 
roe leq 4 4% = — 1,09: 107? cgs,,.. — Cyclotronresonanz- 


massen fiir Ge* m,=1,64m, m,=0,082m. 


* DEXTER, ZEIGER u. LAX: Phys. Rev. 104, 
10188 this —=208 637 (1957). — DRESSELHAUS, Kip u. KITTEL: 
29—35, 83—85, 87—89 Phys. Rev. 98, 368 (1955). 


Naif Or Wyo ao 


und dementsprechend der Faktory (Zeile 6) zu 32/8=1,18 angesetzt. Nr. 133 
besitzt gemischte Streuung und ist teilweise entartet, so dafB y= 1,1 angemessen 
erscheint (vgl. Fig. 1). Zur Bestimmung der Tragerzahl (Zeile 8) wurden die 
Zimmertemperaturwerte des Hall-Koeffizienten herangezogen, da sie sich genauer 
bestimmen lieBen als die Tieftemperaturwerte. In Anbetracht der geringen 
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Aktivierungsenergie von Arsen in Germanium von héchstens* 0,012 eV mu8 die 
Tragerzahl als vollig konstant angenommen werden im vorliegenden Temperatur- 
bereich. Die v-Werte fiir 141° K wurden aus Tragerdichte und Hall-Koeffizient 
zuriickgerechnet und scheinen akzeptabel. 

Cyclotronresonanzmessungen°*3,44 und eine Analyse der magnetischen 
Widerstandsanderungen”;”5 liefern fiir das Leitfahigkeitsband von Germanium als 
Energieflachen Scharen von Rotationsellipsoiden die nach {111} orientiert sind. 
Das Achsenverhialtnis soli 1:20 betragen. Dementsprechend ist der Anisotropie- 
faktor A =0,79 (Zeile 7). Nimmt man vier Scharen von Ellipsoiden an, so erhalt 
man die in Zeile 17 von Tabelle 2 eingetragenen effektiven Massen. Die Wahl von 
vier (und nicht acht) Ellipsoiden wird unten begriindet. 


Zwei Ergebnisse sind zu beachten: erstens : die sowohl bei Nr. 112/114 
als auch bei Nr. 133 festgestellte Temperaturabhangigkeit der effektiven 
Masse (Zeile 17) muB als signifikant betrachtet werden. Wie soeben 
auseinandergesetzt wurde, ist die Tragerzahl streng konstant. Dann 
bestimmt ausschlieBlich die 4 y-Messung die Temperaturabhangigkeit. 
Die Ay-Werte sind jedoch genau genug, um eine Zunahme der effektiven 
Masse mit wachsender Temperatur sicherzustellen. Zur Erklarung kann 
man dieselben Argumente anfiihren, die beim elektronenleitenden Sili- 
zium diskutiert wurden (Abschnitt D) (vgl. *°). 

Diese Temperaturabhangigkeit konnte von anderen Autoren nicht 
festgestellt werden, weil die MeB- bzw. Auswerteverfahren nicht ge- 
eignet waren. Stets wurde der Absolutwert der Suszeptibilitat mit 
maBiger (etwa 1%) Genauigkeit ermittelt, so daB eine Differenzbildung 
zur Suszeptibilitatsbestimmung der Elektronen keine brauchbaren Werte 
liefern konnte. Deshalb zogen diese Autoren die Temperaturabhangig- 
keit der Suszeptibilitat zur effektiven Masse-Bestimmung heran. Eine 
solche Auswertung setzt jedoch voraus, daB eine konstante effektive 
Masse vorliegt. Eine de facto vorhandene Temperaturabhangigkeit der 
effektiven Masse macht sich dann héchstens dadurch bemerkbar, daB 
die Angleichung von gemessener und gerechneter Kurve im In ¥ —1/T- 
Diagramm nicht im ganzen Temperaturbereich gelingt. 

Zweitens: da eine Trdgerdichteabhingigkeit der effektiven Masse existiere, 
kann man aus den vorliegenden Messungen nicht zwingend behaupten. Beim Ver- 
gleich der m*/m-Werte fiir Nr. 112/114 und 133 mu8 man beachten, daB die Trager- 
dichten fiir den ermittelten m*-Wert mit verantwortlich sind. Die Genauigkeit 
der n-Bestimmung ist jedoch mit ihrem + 10%-Fehler behaftet. Diese Ungenauig- 
keit geht bemerkenswerterweise nur zu einem Teil auf MeBfehler zuriick. Die 


UngewiBheit des Faktors y ist mindestens ebenso schadlich. Leider sind von dem 
y-Diagramm (Fig. 1) nur die Rander bekannt, wahrend noch weitere Werte im 


“8 Burton, J.A.: Physica, Haag 20, 845 (1954). Effect of impurities and 
imperfections in semiconductors. Impurities and imperfections, American Society 
for metals, Cleveland, 1955. — Dunrap, W. CRAwForD, jr.: Impurities in ger- 
manium. Progress in semiconductors, vol. 2. London: Heywood & Co. 1957. 

44 BaGGuLEy, D.M.S., J. A. Powe and D. J. Taytor: Proc. Phys. Soc. A 70, 
759 (1957). 
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Innern von Wichtigkeit waren. Will man die Abhangigkeit als reell ansehen, so 
kann man an einen Vergleich mit theoretischen Berechnungen der Bandstruktur 
denken. Die bisherigen Rechnungen von HERMAN”? nach der orthogonalized plane 
wave method (OPW) ergeben den Verlauf des Bandes in der Umgebung des Mini- 
mums jedoch nicht geniigend genau, um Abweichungen von der Parabelgestalt 
(vom E ~k?-Verlauf) festzustellen. Die starken Anderungen von m*, die StrE- 
VENS et al.® mitgeteilt haben, treten hier nicht auf. Bowerrs4 vermutet, da der 
Stevenssche Befund auf unbefriedigende Berechnung der Tragerdichten zuriick- 
geht. AuBerdem lassen sich die von STEVENS et al. mitgeteilten <fe > ay-Werte 
(vgl. Abschnitt C) nur im Bereich der Boltzmann-Statistik willkiirfrei berechnen. 
Einige Praparate von STEVENS et al.® liegen nicht in diesem Bereich. 


Berechnet man mit den Massenparametern, die aus den Cyclotron- 
resonanzmessungen”!-*3 bestimmt wurden und den gemessenen Hall- 
Koeffizienten die Volumsuszeptibilitat [Formeln (5), (7) und (8)], so 
rhalt man die in Zeile 15 und 16 von Tabelle 2 angegebenen ,,theoreti- 
schen™ Werte (s. auch Fig. 2). Bei kleinen Tragerdichten (im Bereich 
der Boltzmann-Statistik) ist es gleichgiiltig, ob man vier oder acht 
Ellipsoide ansetzt. Wenn bei groBen Tragerdichten Entartung merklich 
wird, unterscheiden sich die berechneten Werte. Wie man sieht, weichen 
die fiir acht Ellipsoide gerechneten x-Werte wesentlich weiter von den 
experimentellen Werten ab, als die fiir vier berechneten. In Uberein- 
stimmung mit anderen Autoren?:® 926,45 kann daraus geschlossen wer- 
den, daB vier Scharen von Ellipsoiden vorhanden sind. 


Ebenso wie bei Silizium sind fiir Germanium in Zeile 19 die StoB- 
zeiten t eingetragen. Bei Ge nimmt t mit wachsender Dotierung stark 
ab und besitzt dann ungefahr denselben Wert wie hochdotiertes Silizium. 


F. Elektronen in Indiumarsenid * 


Dreizehn n-leitende InAs-Praparate** mit Elektronenkonzentratio- 
nen zwischen 5 - 10!® und 6- 10!¥cm~™ standen fiir die Messungen zur 
Verfiigung ***. Die MeBergebnisse sind in Tabelle 3 und Fig. 3 zusam- 
mengestellt. Zeile 2 gibt die zugesetzten Stoffe an; die Elemente S,Se 
und Te mit sechs AuBenelektronen substituieren im InAs-Gitter As- 
Atome mit fiinf AuBenelektronen; Si, Ge und Sn mit vier AuBen- 
elektronen nehmen andererseits einen normalerweise vom dreiwertigen 
In besetzten Platz ein. Offenbar ist dann stets ein iiberschiissiges 


* Vorlaufige Mitteilung*®: 46.47, 

*x Herr Dr. SCHILLMANN, Siemens-Schuckertwerke, Berlin-Siemensstadt, 
stellte die Praparate freundlicherweise zur Verfiigung. 

xxx Fiir Mitarbeit bei den Messungen danke ich Herrn cand. phys. G. ROMELT. 

45 Enz, Cu.: Helv. phys. Acta 28, 158 (1955). 

46 Grist, D.: Z. Naturforsch. 13a, 699 (1958). 

47 Grist, D., u. G. ROmMELT: Tagung Bad Neuenahr 1958. Phys. Verh. 35.30 
(1958). 
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Tabelle 3. Elektronen- 


180 173 175 |) 
Ge Te Se |} 


Praparatnummer 


Zusatzelement 


° | ba 

3 Spezifischer Wider- 205 it Mi 593 bees 196 
stand Qcm 90° K : 391 

4 Hall-Koeffizient es er 130,5 134 | 39.3 
cm3/Asec 90° K 136 

5 Beweglichkeit a me eee se "20,4 
cem?/Vsec 90° K 34,8 


N 


Elektronenkonzentra- pee 19,048 0,16 


tion nm; cm73 


° 40918 
'0,046 


Volumsuszeptibilitat x; 
CE8Sin 


2) 


10 


Relative Anderung 
4 ro 
(295 — %90)/%295; % 


Elektronensuszeptibili- 
tat #61; CES, 


Effektive Masse m*/m (0,04) | 0,041 0,042 0,042 | 0,04 | 


11 


StoBzeit t; sec 295° K] - 10-38] 5,0 | 4,9 4,7 59) 2,6 | 


Dichte von InAs (aus Atomgewicht und Gitterkonstante) @ = 5,72 g/cm. — | 
Volumsuszeptibilitat des reinen InAs angesetzt zu %)= — 1,665 - 10-® cgs,,.. 


Elektron pro Fremdatom vorhanden, so daB alle sechs Zusatzelemente 
als Donatoren wirken*. 


Die magnetische Suszeptibilitat wurde (im Gegensatz zu den Messungen an Ge 
und Si der beiden vorhergehenden Abschnitte) mit der fiir Absolutmessungen ein- 
gerichteten Waage bestimmt. Leitfahigkeit und Hall-Effekt wurden an genau 
denselben Stiicken gemessen, die fiir die magnetische Messung Verwendung fanden, 
um Fehler durch mégliche Inhomogenitaten zu vermeiden. Da die Praparate 
praktisch samtlich entartet sind, ist der statistische Faktor, der den Streumechanis- 
mus berticksichtigt, y=1; im Hinblick auf Messungen des Druck-Widerstands- 
Zusammenhangs** wurde ferner der fiir Isotropie geltende Wert A —1 beniitzt. 
Fiir einige Praparate stehen in einer Zusatzspalte elektrische MeBwerte auch fiir 
tiefe Temperaturen, die an anderen Stiicken der gleichen Praparate ermittelt 
wurden. 


48 WELKER, H., u. H. WeEtss: Solid state Physics, vol. 3. Group III-Group 
V-Compounds. Edit. Seitz/Turnbull. New York: Academic Press Inc. 1956, — 
SCHILLMANN, E.: Z. Naturforsch. 11a, 463 (1956). — Forpertu, O.G., u. E. 
SCHILLMANN: Z. Naturforsch. 12a, 943 (1957). 
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leitendes Indiumayrsenid 


| 10,3 
| 23,6 19,9 19,0 
Boy = | 1,4 | 1,45 1,02 | 2,071 0,55 0,48 Ono 
| 202 | 2,03 0,52 - 


20 | 7,00] 5,77 5 5,90 14,70 


| 5,90 2,90 


= SSO — 4,840} 


=O Sieh | 


0,062 


6 | 2,0 2,5 


Die Volumsuszeptibilitat in Zeile 7 ist bei Zimmertemperatur in 
bezug auf Sauerstoff bestimmt. Der Tieftemperaturwert (90° K) ist auf 
den Zimmertemperaturwert bezogen (Zeile 8). 

Da kein geniigend reines Praparat zur Verfiigung stand, konnte die 
Suszeptibilitat x) des reinen InAs nicht unmittelbar bestimmt werden. 
Der am Tabellenende angegebene Wert wurde so gewonnen, daB sich fiir 
m*/m fiir Praparat Nr. 204 der gemessene Wert ergibt. Die effektive 
Masse 0,04 m fiir reines InAs entstammt den Arbeiten anderer Autoren”, 
vel. auch °°. 

Die Differenz der Suszeptibilitaten zwischen reinem und elektronen- 
leitendem Material (~—x,) in Zeile 9 wurde ebenso wie bei Si und Ge 


49 Wriss, H.: Z. Naturforsch. 11a, 131 (1956). — ANTELL, G.R., R. P. CHAsmar, 
C.H. CHaMpness u. E. CoHEN: Report of the meeting on semiconductors Rugby 
1956. Physical Society London. 

50 WELKER, H., u. H. Weiss: Solid state Physics, vol. 3. Group III-Group 
V-Compounds. Edit. Seitz/Turnbull. New York: Academic Press Inc. 1956. — 
SpITzZER, W.G., u. H.Y. Fan: Phys. Rev. 106, 882 (1957). — Keryszs, R.J., S. 
ZWERDLING, S. FoNER, H.H. Kortm u. B. Lax: Phys. Rev. 104, 1804 (1956). — 
ZWERDLING, S., B. Lax u. L.M. Rotu: Phys. Rev. 108, 1402 (1957). 
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ausschlieBlich den freien Elektronen zugeschrieben (die Begriindung 
steht in Abschnitt B). Der so erhaltene Verlauf der Elektronensuszepti- 
bilitat ist in Fig. 3 als durchgezogene Kurve wiedergegeben. 


Die erste Auswertung erfolgte mit den Formeln (42), (13), (21) und 
(22) aus Abschnitt C. Sie lieferte die in Zeile 6 und 10 angegebenen 
Elektronenkonzentrationen und effektiven Massen. Man findet das sehr 
merkwiirdige Ergebnis, da die effektive Masse (Zeile 10) mit wach- 
sender Elektronenkonzentration zundachst wenig, dann sehr stark an- 
wachst. Darin unterschei- 
det sich InAs ausgepragt 
von Ge und Si; anderer- 
seits zeigt InSb denselben 
Effekt®2. Die in Zeile 11 
angegebenen StoBzeiten 
schlieBlich sind bis auf 
einen Faktor 3 konstant 
und besitzen keine syste- 
matische Abhangigkeit 
von der um drei GréBen- 
ordnungen  varlierenden 
Stérstellenkonzentration. 
Die Hall- Beweglichkeit 
fallt von dem Wert 22000 
70° 70 7 om/Asec 7” fiir reines Material auf 


70” 70” 0” en” etwa 1000 cm?/Vsec fiir 
Hallkoettizient R bzw. (7/eR) hochdotiertes. 


Fig. 3. Magnetische Volumsuszeptibilitat x der Elektronen in 3 

Indiumarsenid. Exp.: MeBwerte. The y.: berechnet nach Zur Erklarung der Ver- 
Formel (20). B und F: berechnet fiir konstante effektive Masse i : = 
m*/m = 0,04 im Bereich reiner Boltzmann- bzw. Fermi-Statistik. dnderlichkeit der effek 


— Temperatur 297° K tiven Masse mit der Elek- 

tronenkonzentration kom- 

men bevorzugt zwei Ursachen in Betracht. Eine erste, die lediglich mit 

den speziellen Eigenschaften der Bandstruktur zusammenhangt und 

eine zweite, die auf einem EinfluB der ins Gitter eingebauten 
Donatoren beruht. 


-30 10" 


+5-70° 


Im Hinblick auf die Bandstruktur ist daran zu erinnern, daB mit 
einer kleinen effektiven Masse m*, wie sie jedenfalls in nicht zu stark 
dotiertem InAs vorliegt, gleichzeitig eine kleine Zustandsdichte D ver- 
kniipft ist (D ~(m*)'E}). Deshalb riickt schon bei maBiger Dotierung 
die Fermi-Energie ins Leitfahigkeitsband um mit steigender Dotierung 
dort noch héherzuriicken. Es werden also Zustande besetzt, die einen 
merklichen Abstand vom Bandrand haben. Man darf nun durchaus 
nicht a priori voraussetzen, daB die effektive Masse konstant sei, oder 
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anders ausgedriickt, die Zustandsdichte ein einfaches E}-Gesetz be- 
folge. Es kénnen merkliche Abweichungen auftreten, wie KANE durch 
Rechnung nach der (pk)-Approximation fiir n-InSb, p-Ge und p-Si 
gezeigt hat. 

Auch fiir InAs legen inzwischen Berechnungen vor*®!; vgl. auch ®, 
Am Ende von Abschnitt C wurden Formeln fiir das nichtparabolische 
Band abgeleitet. Setzt man die Werte fiir m, und mz von STERN®! in 
Gl. (20) ein, so erhalt man den in Fig. 3 strichpunktierten Verlauf der 
Elektronensuszeptibilitat. Es ergibt sich wenigstens qualitative Uber- 
einstimmung mit den MeBwerten. [Der Hall-Koeffizient mu8 jetzt nach 
Gl. (19) bestimmt werden.| Fiir konstante effektive Masse m* =0,04m 
wiirde sich der gestrichelte Verlauf der Elektronensuszeptibilitat er- 
geben (B bzw. F im Giiltigkeitsbereich der reinen Boltzmann- bzw. 
Fermi-Statistik). Die Annahme einer konstanten effektiven Masse ist 
also unhaltbar. Daran andert auch der Umstand nichts, daB die Giiltig- 
keit der Formel (20) nicht gesichert ist (vgl. Abschnitt C). 


Bei der Diskussion der Giltigkeitsgrenzen der Theorie ist noch zu beachten, 
daB auch die StoBzeit t beriicksichtigt werden mu. Im Kristall wird die Bewegung 
der Trager durch Streuung an den Gitterschwingungen oder an Fremdatomen 
behindert. Diese Behinderung 1a48t sich durch eine Sto®zeit beschreiben, die im 
einfachsten Bilde der Zeit zwischen zwei St6Ben entspricht. Damit die in AbschnittC 
mitgeteilten Formeln der Theorie (nach Lanpau!’, PEIERLS?® und W1Lson®?) 
Giltigkeit haben mu die Relation 


t>hl[kT (23) 
erfullt sein. t kann man aus der effektiven Masse m* und der Beweglichkeit yu 
abschatzen zu (e Elementarladung) 


T= m* ple. (24) 


Wit 2 —4 de> dO—-s ere und t— 5 9 100% sec (Labelle 3) erhalt manik Ll 7 —2)- 105-8 
ergsec, so da®B (23) noch erfiillt ist (4 © 10-®’ ergsec). Fiir kleinere effektive Masse 
wirde die Bedingung verletzt. DincLxr** hat diskutiert, wie dann die (feldunab- 
hangige) Suszeptibilitat beeinfluBt wiirde. Er findet im Falle der Fermi-Statistik 
eine Zunahme der diamagnetischen Suszeptibilitat um den Faktor (1 + a?/4), wobei 
a=hi/t¢ [€ gemaB Formel (13) definiert, mit E, = 0]. Dieser Zusatz kann tatsachlich 
merkliche Werte annehmen; da jedoch experimentell Abweichungen im Sinne 
abnehmenden Diamagnetismus eintreten, kénnen dieser Diskussion nach die St6Be 
nicht die Ursache sein. 

Die zweite Argumentation kniipft an die Betrachtung der Stérbandleitung*® 
an. Bei hohen Konzentrationen an tragerliefernden Stérstellen kann die Wechsel- 


51 KANE, E.O.: J. Phys. Chem. Solids 1, 82, 249 (1956/57). 
52 ZWERDLING, S., R. J. KEYEs, S. Foner, H.H. Korm u. B. Lax: Phys. Rev. 
104, 1805 (1956). 

53 Witson, A.H.: The theory of metals, p. 133. Cambridge: Cambridge Uni- 
versity Press 1953. 

54 DINGLE, R.B.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 211, 517 (1952). 

55 Mott, N.F.: Canad. J. Phys. 34, No. 12A, 1356 (1956). — BALTENSPERGER, 
W.: Phil. Mag. 44, 1355 (1953). — STERN, F., u. R.M. Taciey: Phys. Rev. 100, 


1638 (1955). 
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wirkung einen direkten Ubergang eines Elektrons von einem Donator zu einem 
benachbarten erméglichen. Die normalerweise gebundenen Zustande bewirken 
also Leitfahigkeit. Die effektiven Massen fiir diese Bewegung, die verschiedene 
Autoren berechnen, weichen sehr erheblich voneinander ab und sollen haufig nur 
die prinzipielle Méglichkeit der Stérbandleitung motivieren. Uberdies verschwin- 
det bei hohen Donatorkonzentrationen die Aktivierungsenergie; es bedarf keiner 
Energiezufuhr mehr, um ein Elektron vom Donator ins Leitfahigkeitsband zu 
bringen. Unter diesen Bedingungen erscheint es angemessen, die Zustande des 
Leitfahigkeitsbandes und der Stératome nicht zunachst getrennt zu behandeln und 
dann zu kombinieren, sondern eine einheitliche Theorie der Elektronenzustande des 
hochdotierten Halbleiters zu entwickeln. 


AbschlieBend ist eine Bemerkung zu den in Tabelle 3 angegebenen 
Beweglichkeiten angebracht. Der Maximalwert fiir Zimmertemperatur 
betragt in reinem InAs uw = 25 000 cm?/Vsec und ist durch Gitterstreuung 
bedingt. Bei einem Stoérstoffgehait von 6 - 10!*cm~? Donatoren ist die 
Beweglichkeit auf ~& 1000 cm?/Vsec abgesunken. Mit Hilfe der Conwell- 
WeiBkopf-Theorie®® mit den Veranderungen nach Brooks und HErR- 
RING®? kann man die Beweglichkeit auf Grund der Streuung an ionisier- 
ten (also einfach positiv geladenen) Donatoren berechnen®®. AuBer 
universellen Konstanten und der Temperatur treten in der Beweglich- 
keitsformel4# nur die St6rstellenkonzentration NV, die Dielektrizitats- 
konstante ¢ und die effektive Masse m* auf. Berechnet man fiir die sehr 
hohe Konzentration von 6-10!%cm~? Stérstellen die Beweglichkeit, so 
kann man sie volig der Verunreinigungsstreuung zuschreiben; man 
muB jedoch beachten, da Entartung vorliegt. Mit den Werten 

=10,6; m* =0,85; F,/F, = 24,8* erhalt man aus der Brooks-Formel 
wr 1050 cm?/Vsec in befriedigender Ubereinstimmung mit dem experi- 
mentellen Wert. Man ist also berechtigt, die Abnahme der Beweglich- 
keit mit wachsender Dotierung (Tabelle 3) vollstandig der Stdér- 
stellenstreuung zuzuschreiben. 


Zusammenfassung 


Silizium. Fiir etwa 4-10!8cm™ Elektronen bei 141 und 297° K 
ist die diamagnetische Suszeptibilitat nur etwa halb so groB, als nach den 
Cyclotronresonanz-Massenparametern zu erwarten ist. Dieses Unter- 
schiedes wegen kann nicht entschieden werden, ob drei oder sechs 
Minima im Leitfahigkeitsband vorliegen. 


(e.e) 
<7 E UNS aebschinitin Grae (7) eae +exp(*—y)]4 dx. 
0 


°6 CoNWELL, E.M., u. V.F. WeIssKop: Phys. Rev. 77, 388 (1950). 

>” Brooks, H.: Phys. Rev. 83, 879 (1951). 

58 BLaTT, FRANK J.: Solid State Physics, vol. 4. Theory of mobility of elec- 
trons in solids, p. 343. Edit. Seitz/Turnbull. New York: Academic Press Inc. 1957. 
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Germanium. Fiir 5 - 10!® und 6- 10!8cm-3 Elektronen bei 141 und 
297° K entspricht die diamagnetische Suszeptibilitat befriedigend dem 
Wert, der aus den Cyclotronresonanz-Massenparametern folgt. Dem 
Leitfahigkeitsband sind dann vier Minima zuzuschreiben. Von 141 zu 
297° K nimmt die effektive Masse um etwa 15% zu. 

Indiumarsenid. Von 5 - 10!® zu 6- 10!9cm~* Elektronen bei 297° K 
steigt die diamagnetische Suszeptibilitat zundchst an und fallt iiber 
5 -40'8cm™3 wieder ab. Demnach nimmt die effektive Masse mit der 
Tragerkonzentration zu. Das Leitfahigkeitsband weicht stark von der 
Parabelform ab. Die theoretisch berechneten Massenwerte von STERN 
beschreiben den Suszeptibilitatsverlauf zumindest in groBen Ziigen. 


Herrn Professor Dr. J. JAumMANN danke ich fiir die Méglichkeit, diese Arbeit 
an seinem Institut durchzufitthren. Ferner danke ich den Firmen Siemens-Halske, 
Siemens-Schuckert und Standard-Elektrik, speziell den Herren Dr. Apam, 
Dr. SCHILLMANN und Dr. Spitzer, fiir die zur Verfiigung gestellten Halbleiter- 
materialien. Herr Dr. R. Bowers, Pittsburgh, tibersandte freundlicherweise die 
von F. STERN berechneten Werte. 


Zeitschrift fiir Physik 157, 362—368 (1959) 


Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Miinchen 


Uber die Vertraglichkeit einer Dispersionsrelation 
fiir die Pion-Nukleon-Streuung mit den 
experimentellen Daten 


Von 
Kk. Dietz und G. HOHLER 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 25. August 1959) 


The dispersion relation for the 3-3-amplitude given by CHEW, GOLDBERGER, Low 
and NAMBU cannot be tested presently because of the experimental uncertainties 
of the scattering phase, but it discriminates between several interpolations of the 
experimental data. The only conclusion which can be drawn from the discrepancy 
found by TsucHripa and Kanazawa is that the Breit-Wigner formula is not suitable. 
We have shown that the experimental values are consistent with the dispersion 
relation if an effective range formula is used up to 120 MeV. The result for the 
coupling constant f/? = 0-097 is somewhat higher than the value used in the effective 
range formula, but the difference is probably not larger than the terms which are 
neglected in the derivation of the dispersion relation. 


1, Einleitung und Zusammenfassung der Ergebnisse 
CHEW, GOLDBERGER, Low und NAmBu! geben als Folgerung aus den 
Dispersionsrelationen fiir die 7-N-Streuung eine Gleichung an, die nur 
noch die Amplitude 


fag — citer SIN Ma3 11 
: : (1-1) 
enthalt 
CO 
Aedes q? [ dw’ ' 1 4 1 1 ‘ 
OV ig === te || Nh —— = 
Iss 3 @ a a qa fea (") wo’ —w | 9 wo’ +o P M| (1.2) 


Dabei ist h =c =m, =1, M die Masse des Nukleons, f/ die renormierte, 
nichtrationalisierte Kopplungskonstante, g der Impuls des Mesons, 
w-+M die Gesamtenergie, beides im Schwerpunktssystem. Bei der 
Herleitung von (1.2) wurden die anderen Phasen als klein vernachlassigt 
und nur die ersten beiden Terme einer Entwicklung nach Potenzen von 
1/M_ beriicksichtigt. 

Eine ahnliche Relation folgt aus der Low-Gleichung fiir /,, im Rah- 
men der statischen Mesontheorie2, wenn man auf der rechten Seite die 


957). Als ,,CGLN“ zitiert. 


' CHEW, G.F., M.L. GoLDBERGER, F.E. Low u. Y. NamBu: Phys. Rev. 106, 
37 (1 
2 CHEW, G.F., u. F.E. Low: Phys. Rev. 101, 1570 (1956). 
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kleinen Phasen vernachlassigt und die Abschneidefunktion v QA 
setzt. Der Unterschied liegt dann nur noch darin, daB an Stelle von w 
die Gesamtenergie des Mesons w, = \1 +4? steht und natiirlich fehlt der 
1/M-Term. 

Cini, Fusint und STANGHELLINI® haben diese Low-Gleichung zur 


Bestimmung der Kopplungskonstanten benutzt. Wir folgen zundchst 
ihrer Methode. 


om =€ sei die Energie, bis zu der experimentelle Daten fiir Im f3(«) 
vorliegen. Das Integral 
5 dw’ 


X (a) =—P | eu Im f3(’) Ei = = ig 7 (1.3) 
: ] 


wo —o 9 wo +a 


kann dann berechnet werden, wahrend iiber dasselbe Integral mit den 
Grenzen € und oo, das wir Y(w) nennen wollen, nur ausgesagt werden 
kann, daB es fiir w-Werte, die merklich kleiner als & sind, positiv und 
praktisch konstant sein sollte. 

Die Aussagen tiber Y(m) bleiben bestehen, wenn man in (1.2) die 
Beitrage der anderen #-Phasen hinzunimmt?, die ja in diesem Energie- 
bereich nicht mehr vernachlassigbar sind. Ihr EinfluB auf X(m) ist 
gering. 

Die inelastischen Prozesse sind bei der a‘-p-Wechselwirkung im 
Ipereich) bis. 1.7.4 —525 MeV, (@ =3,64) nocheso selten, daB wir a, in 
guter Naherung als reell ansehen diirfen®. Mit Re /53 =sin a 35 cos %33/¢ 
folgt aus (1.2) 


Z(w) =|" ae a3 — X(@)| = ai +o Y(o). (1.4) 
Wir erwarten also, daB das aus den experimentellen Daten berechnete 
Z(qw) eine Gerade ergibt, deren Extrapolation auf m =0 die Kopplungs- 
konstante festlegt. 

Das Hauptwertintegral (1.3) hangt ziemlich empfindlich davon ab, 
wie man den nur fiir eine Reihe von Energiewerten bekannten Inte- 
granden interpoliert. C1Ni et al. benutzten eine graphische Interpolation 
der Funktion Im f;3/¢? und fanden fiir Z(w) wie erwartet eine Gerade. 


TsucHIDA und Kanazawa‘® beriicksichtigen neuere Messungen und 
wahlten fiir «33 (@) die empirische Formel von ANDERSON’, die der besten 


3 Cint, M., S. Fusini u. A. STANGHELLINI: Nuovo Cim. 3, 1380 (1956). 

4 CHEW, G.F., M.L. GoLDBERGER, F.E. Low u. Y. NamBu: Phys. Rev. 106, 
1345 (1957). Formel (20.3), (20.4). 

5 BLEvINS, M.E., M.M. Brock u. J. Lerrner: Phys. Rev. 112, 1287 (1958). 

6 TsucHIDA, T., u. A. KANAzAwa: Progr. Theor. Phys. 20, 395 (1958). 

7 ANDERSON, H.L.: Proc. Rochester Conf. 1956, S. 1.20. 
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Anpassung an eine dreiparametrige Breit-Wigner-Formel entspricht. 
Sie erhielten einen Verlauf Z(w), der auch bei kleinen Energien eine 
starke Kriimmung aufweist (Fig. 1) und damit einen Widerspruch zur 
Dispersionsrelation (1.2). 

In der vorliegenden Note wollen wir zeigen, daB das Ergebnis von TS 
wesentlich von der speziellen Interpolation herriihrt und nicht von der 
Verwendung neuerer Daten. Wir haben in dem besonders kritischen 
Bereich bis 120 MeV egg aus einer effective-range-Formel mit den von 


0 Wy 60 =100 ~=—e0MeNV Tala 


0 Veena 44 46 18 W—— 
1-308 
Fig. 1. Z(w) nach TK ©, nach der im Text beschriebenen Methode ¥, ———beste Gerade (ohne den letzten 


Punkt) mit f2=0,097, Y =0,003. Die Fehler beziehen sich bei TK auf die Streuphasen, bei uns auf die 
Unsicherheit des Beitrages im Intervall 1,74+<w< 3,81. Die Messung von STANLEY et al. bei wm=1,13 
(&33 = 0,013 + 0,013) haben wir nicht berticksichtigt 


Puppi® angegebenen besten Werten der Parameter entnommen und fiir 
hohere Energien direkt interpoliert. Aus Fig. 2 geht hervor, daB die 
experimentellen Daten dabei besser beriicksichtigt werden als bei TA. 
Unser Ergebnis fiir Z (m) ist in guter Naherung eine Gerade mit /? =0,097, 
Y= -+ 0,003 (Fig. 1), die experimentellen Daten sind also mit (2.1) 
vertraglich. 

Die Tatsache, daB wir von einer effective-range-Formel mit /? =0,088 
ausgehen und /? =0,097 finden, ist kein Widerspruch, denn es existiert 
kein Beweis dafiir, daB die Lésung von (2.1) bis weit in den physikalischen 
Bereich hinein in guter Naherung einer effective-range-Formel folgen 
mu8. Es kommt noch hinzu, daB die Differenz von der gleichen GréBen- 
ordnung ist wie die bei der Herleitung von (2.1) aus den exakten Disper- 
sionsrelationen vernachlassigten Terme. 


8 Pupri, G.: Proc. CERN Conf. 1958, S. 39. 
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2. Durchfiihrung der Rechnung 


_Das besonders empfindliche Hauptwertintegral in (1.3) wurde wie 
bei Cnt et al.? umgeformt (Im fj, =sin? %33/9) 


(5 


= © . g 
4 [|= 33 (0’) sin? a3 (~) Gay) ad Sin oe i) do’ (2.1) 
a Mallagh ) 


73 7 | ; n° 
q gq wo —@ I q® o’ —w 


39 100 750 200 230 300 350 YOO SO MeN Tirta 


ctg 33 —m 
S 


q? 
) 


165 20 25 30 Ts oe 
Fig. 2. Chew-Low-Diagramm. § s, p 9 s, p, d-Analyse. ——— Interpolation mit der Breit-Wigner-Formel, 
effective-range-Naherung mit /? = 0,088, w,=2,17 *. — Daten von PonTEcorRvo 
(Konferenz in Kiew 1959) 


Fiir die Berechnung von Z(w) im Intervall 1<@<1,74 kommt es vor 
allem auf den Verlauf des Integranden im gleichen w’-Intervall an. Die 


* Die Messungen sind entnommen aus: ANDERSON, H.L., u. W.C. Davipon: 
Nuovo Cim. 5, 1238 (1957). — Brtue, H.A., u. F.DE HorrmMann: Mesons 
and Fields II, S. 81—131. — BiEvins, M.E., M.M. Brock and J. LEITNER: Phys. 
Rev. 112, 1287 (1958). — Cuiu, H.Y., u. E.L. Lomon: Ann. Phys. 6, 50 (1959). — 
GRIGORIEV, E.L., u. N.A. Mitin: Sov. Phys. JETP 5, 378 (1957). — LInDEN- 
BAUM, S.J., u. C.L. Yuan: Phys. Rev. 111, 1380 (1958). — Muxuin, A.I., I. V. Po- 
pova u. G.N. TENTUIKOVA: Sov. Phys. Dokl. 2, 27 (1957).— Berichte von Puprl, G., 
u. O. Piccton1: Proc. CERN Conf. Genf 1958, S. 39 u. S. 65. — ViLL1, C.: Nuovo 
Cim. 5, 1343 (1957). — Weitere Zitate sind in den genannten Arbeiten zu finden. 
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Unsicherheit von a3 ist so groB, daB die Willkiir bei der Interpolation 
entscheidend das Ergebnis fiir 7(@) beeinfluBt. Wir benutzen die MeB- 
werte daher nicht direkt sondern nehmen an, daB sie der effective-range- 
Formel 

q? 


2 as 3 aed @ 
ae ctg Az33 (w) — ape (1 


folgen. Nach Puppr8 sind dann die besten Werte der beiden Parameter 
f= 0,088; T= We (2.3) 


Aus Fig. 2 geht hervor, daB die Puppische Gerade bis w = 1,74 die MeB- 
werte gut wiedergibt. Wir haben den mit (2.1) umgeformten Integranden 
von X(w) aufgezeichnet und zwar im Intervall 1<< 1,74 nach (2.2), (2.3) 
und fiir 1,74<w<& =3,81 (525 MeV) mit den in Fig. 2 angegebenen MeB- 
werten. Dann wurde graphisch integriert. 

Um den aus der Unsicherheit von «33 im zweiten Intervall stammenden 
Fehler abzuschatzen, haben wir die Integration fiir verschiedene mit den 
%33-Werten gerade noch vertragliche Interpolationskurven durchgefiihrt. 
Die hierbei auftretende Schwankungsbreite wurde in Fig. 1 eingetragen. 
Die Benutzung von o;,,, an Stelle von «33 bei hohen Energien ® gibt keine 
wesentliche Anderung. 

Unser Ergebnis fiir Z(m) ist in Fig. 1 dargestellt. Wir erhalten in 
guter Naherung eine Gerade und 


f? = 0,097 + 0,005, Y =0,0028 + 0,0046. (2.4) 


Der letzte Punkt (@ =1,88) wurde bei der Berechnung von /? und Y 
nicht mitgenommen, weil sich bei dieser Energie kleine Unsicherheiten 
stark bemerkbar machen. Die Fehlerangaben beziehen sich nur auf die 
Unsicherheit von «3, im Intervall 1,74<w <3,81. 


CINI et al.? hatten 
a= 0,126 —— 0,012 Y =— 0,010 + 0,012 (2.5) 


erhalten und /# =0,107 +0,006, wenn das notwendig positive Y gleich 
null gesetzt wird. Die Ubereinstimmung mit unseren Werten ist gut, 
obwohl wir den 1/M-Term hinzugenommen haben und w an Stelle von w if 
verwenden. 


Dagegen zeigt Fig. 1, dab 7K einen wesentlich anderen Verlauf von 
Z(w) gefunden haben. Zu einem kleinen Teil liegt das an der Vernach- 
lassigung des 1/M-Terms und dem kleineren £, hauptsdchlich aber an 
der Benutzung der Breit-Wigner-Formel fiir «33 (@). 


(1.2) ist also mit einem Verlauf «33(w), der bei kleinen Energien der 
effective-range-Naherung folgt, vertraglich, nicht aber mit einer Kurve 
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der von TK benutzten Form. Aus dieser Aussage geht hervor, welche 
Beziehung zwischen der effective-range-Naherung und der Dispersions- 
formel (1.2) besteht. Es ist wichtig, daB man etwa von 120 MeV an den 
von der effective-range-Naherung zuerst wenig, dann aber immer starker 
abweichenden experimentellen Verlauf von «3 («) zugrunde legt 9. Wenn 
man statt dessen die effective-range-Naherung bis wm =é benutzt, fiihrt 
(1.2) zu einem deutlichen Widerspruch. 


Diese Bemerkung zeigt, daB man aus dem Argument von CGLN} 
[Formel (4.5) ff.] nicht schlieBen darf, da die Dispersionsrelation (1.2) 
in einem Intervall, das tiber die Resonanz hinausgeht, in brauchbarer 
Naherung durch die effective-range-Formel befriedigt wird. Nach unse- 
rer Meinung gibt es keine theoretische Rechtfertigung fiir die gelegentlich 
vorgenommene Verwendung von (2.2) im Bereich der Resonanz oder 
gar bei héheren Energien. 

Falls (2.2) in dem von Pupp! benutzten Bereich (24 bis 65 MeV) noch 
eine gute Naherung ist, sollte /? in (1.2) und in (2.2) den gleichen Wert 
haben. Aus (2.2) folgt fiir kleine «5, 


und mit (1.4) erhalten wir fir m =1 und bei Vernachlassigung des klei- 
nen Y 
Kia (2.7) 


3 (w, =4) 


Da X(1) iiber «3 noch von f? und w, abhangt, definiert diese Gleichung 
eine Geradenschar im Chew-Low-Plot (Fig. 2) und es bleibt nur em 
freier Parameter zur Anpassung an die experimentellen Punkte. Leider 
fiihrt keine Gerade dieser Schar zu einer guten Interpolation. 


Man muB dabei bedenken, da8B die Abweichung nicht groB ist und die 
%33-Werte noch ziemlich ungenau sind. Es ist auch durchaus méglich, 
daB bereits im Intervall 24 bis 65 MeV (2.2) nicht mehr ausreicht, 
sondern héhere Glieder merklich sind, so daB eine leicht gekriimmte 
Kurve zur Anpassung verwendet werden muB®. Dabei ist man aber an 
die Forderung gebunden, daB Z(m) linear bleibt. SchlieBlich liegt der 


9 Die experimentellen Werte fiir «,,() folgen zunachst der Geraden (2.2) und 
biegen dann nach unten ab, wahrend die theoretischen Korrekturen zu (2.2) ein 
Abbiegen nach oben voraussagen [G. u. F. Satzman: Phys. Rev. 108, 1619 (1957) 
und B. Bosco, S. FuBINnI u. A. STANGHELLINI: Nuclear Phys. 10, 663 (1959)]. Ob 
die Tatsache, da®B fast alle experimentellen Punkte im Bereich 1,6<@ < 2,1 oberhalb 
der Puppischen Geraden liegen (Fig. 2), etwas mit diesen Korrekturen zu tun hat, 
la4Bt sich erst nach weiteren Messungen entscheiden. Die kleine Korrektur von 
Bosco et al. andert /? und , bereits auf 0,083 und 2,21, wenn man im Bereich 


25 bis 65 MeV anpabBt. 
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Unterschied zwischen den beiden /?-Werten in der GréBenordnung der- 
jenigen Terme, die bei der Herleitung von (1.2) aus den exakten Dis- 
persionsrelationen vernachlassigt wurden. Eine Abschatzung des Born- 
schen Terms ohne die Beschrankung auf die erste Ordnung in 1/M ergab 
bei w =1,8 eine Korrektur von fast 10%. Es ware daher wiinschens- 
wert, die Naherung (1.2) zu verbessern. Der 1/M?-Term geniigt nicht, 
weil die Entwicklung schlecht konvergiert. Vielleicht ergibt sich dabei 
auch eine Erklarung dafiir, daB die aus (1.2) bestimmten /?-Werte syste- 
matisch héher liegen als die aus den Dispersionsrel&tionen fiir die Vor- 
wartsstreuamplitude?. 

Bei der Photoerzeugung von z° haben wir kiirzlich /? =0,082 ge- 
funden!. Allerdings wird (1.2) in diesem Falle nicht direkt benutzt 
sondern mit einer analogen Relation fiir die Photoamplitude verglichen, 
die ebenfalls nur bis zur Ordnung 1//M berechnet worden ist. 


Wir danken Herrn Dr. F. PENzL1In und Herrn Dipl.-Phys. A. MULLENSIEFEN 
fiir Diskussionen und der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir eine finanzielle 
Unterstiitzung. 


10 In einer soeben erschienenen Note [Nuovo Cim. 13, 241 (1959)] hat A. Mar- 
TIN eine neue Bestimmung von /? aus der Lowschen Gleichung (mit w, aber ohne 
den 1/M-Term) mitgeteilt. Auch bei dieser wesentlich anderen Methode ist die 
Gleichung mit den experimentellen Daten vertraglich. Der /?-Wert (0,099 + 0,003) 
stimmt gut mit unserem Ergebnis iberein. 

11 HOntER, G., u. A. MULLENSIEFEN: Z. Physik 157, 30 (1959). 
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Nachpriifung der Paritatserhaltung in starken 
Wechselwirkungen durch 6 -y-Winkelkorrelationen 
und y-y-Korrelationen 
Von 
LORENZ KRUGER 


Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. August 1959) 


It is shown that beta-gamma directional correlations provide a means to test 
parity conservation in the nucleon-nucleon-interaction. A parity nonconservation 
would lead to an asymmetry of the correlation relative to 90° and proportional 
to RF in magnitude. In this product F signifies the relative amplitude of the wave 
function of ‘wrong’ parity in a nuclear state and R a matrix element factor. Some 
examples are discussed numerically; estimates of an upper limit for F? of about 
10 8 seem possible in suitable experimental cases. The use of gamma-circular 
gamma-correlations as a means of testing parity conservation in nuclear states is 
briefly reviewed. 


1. Einleitung 


Seit der Entdeckung, daB schwache Wechselwirkungen nicht pari- 
tatsinvariant sind, ist die Frage aufgetaucht, wie gut die Paritat in 
starken Wechselwirkungen erhalten bleibt. In den letzten Jahren sind 
einige experimentelle Untersuchungen zu diesem Thema gemacht 
worden, mit dem Ziel, eine obere Grenze fiir die GréBe des paritats- 
verletzenden Anteils der starken Wechselwirkung zu finden! ®. Bei 
Experimenten an Elementarteilchen und Elementarprozessen?: > 
konnten fiir die relative Starke / der paritatsverletzenden Wechsel- 
wirkung Abschatzungen F2<8- 107%... 3,6 - 10° gewonnen werden. 

In anderen Arbeiten wird die Paritatsreinheit von Kernzustanden 
untersucht!:3;4. Unter der Annahme, daB die Wellenfunktion eines 
Kernzustandes Anteile beider Paritaten gleichzeitig enthalt, 1aBt sie sich 
schreiben als y =y (normal) +/*y (fremd), wobei py(normal) und y» (fremd) 
die normierten Wellenfunktionen der ,,normalen‘‘ und der ,,fremden‘ 


1 TanneER, N.: Phys. Rev. 107, 1203 (1957). 

2 GaRWIN, R.L., G. Gipat, L.M. LEDERMAN u. M. WEINRICH: Phys. Rev. 108, 
1589 (1957). 

3 WILKINSON, D.H.: Phys. Rev. 109, 1603, 1610, 1614 (1958). 

4 SeGEL, R.E., J.V. Kane u. D.H. Wirxrnson: Phil. Mag. (8) 3, 204 (1958). 

> Heer, E., A. Roperts u. J. Tintot: Phys. Rev. 111, 645 (1958). 

6 Jones, D.P., P.G. Murpuoy u. P.L.O Netti: Proc. Phys. Soc. Lond. UP 


429 (1958). 
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Paritat sind. Die relative Amplitude / kann als ein erstes MaB fiir die 
Starke der paritatsverletzenden Nukleon-Nukleon-Krafte angesehen 
werden. Um experimentell eine obere Grenze fiir / zu gewinnen, sind 
verschiedene Methoden verwendet worden: 

a) Man nutzt die Tatsache aus, daB gewisse Prozesse, z.B. ein %-Zer- 
fall, nur iiber p(fremd) erfolgen kénnen. Fiir die zu F? proportionale 
Intensitat dieses verbotenen Prozesses wird im Experiment eine obere 
Grenze bestimmt. Aus Messungen dieser Art ergaben sich die Abschat- 
mungen Fr? = 4240-° nd —44 0 ease 

b) Man untersucht eine y-Strahlung auf ihre zirkulare Polarisation, 
die durch Interferenz der von y(normal) und y(fremd) aus erfolgenden 
Ubergange zustande kommt. Der MeBeffekt ist dabei proportional zu F 
statt zu *?. Mit dieser Methode wurden zwei Abschatzungen von F? 
gewonnen, die in ? mit F?<107 und F?<3.- 10° angegeben werden. 

c) Man regt durch NukleonenbeschuB ein wohlisoliertes Kernniveau 
an, in dem dadurch relativ zur Richtung des Nukleonenimpulses eine zu 
F proportionale Polarisation erzeugt wird, die in einem abschlieBenden 
y-Zerfall zu einer um @ =a/2 asymmetrischen Winkelverteilung fiihrt 
(9 = Winkel zwischen Nukleonenrichtung und y-Richtung). Der zu 
messende Asymmetrie-Koeffizient ist proportional zu F?, nicht zu F, 
so da diese Methode nur die relativ schwache Abschatzung f2< 10743 
geliefert hat. 

Der experimentelle Vorteil der Methode (c), daB man ohne eine 
Polarisationsmessung aus einer reinen Richtungskorrelation eine Aus- 
sage tiber / bekommt, wird durch den Nachteil, daB die MeBgré8e nur F2 
und nicht / selbst enthalt, wieder zunichte gemacht. In der vorliegenden 
Arbeit soll auf eine Méglichkeit hingewiesen werden, wie dieser Nachteil 
vermieden werden kann. Man erhalt namlich in einer Richtungskorre- 
lation eine zu /’ proportionale Asymmetrie um O =z/2, wenn man zur 
Erzeugung der Polarisation im Zwischenzustand nicht die Paritats- 
verletzung in starken Wechselwirkungen, sondern die Paritatsverletzung 
beim f-Zerfall heranzieht. Dadurch erreicht man eine Polarisation, die 
statt mit / mit v/c des Elektrons geht — einer Zahl, die meist nahe bei 4 
hegt. 

Der Grundgedanke des vorgeschlagenen Experiments ist also fol- 
gender: Durch Messung der Richtung des f-Teilchens aus einem f-Zerfall, 
polarisiert man den Endkern und beobachtet in Koinzidenz einen nach- 
folgenden y-Ubergang des Endkerns. Ein cos @-Term in der B-y-Winkel- 
korrelation zeigt eine Beimischung fremder Paritat in einem oder beiden 
Zustanden des Endkerns an. Man mit also einen Winkel zwischen zwei 
Impulsvektoren, d.h. eine skalare GréBe, und nutzt die bekannte Pari- 
tatsverletzung beim #-Zerfall aus, um eine Aussage tiber die Mischung 
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paritatsfremder Multipole im anschlieBenden y-Zerfall und damit iiber 
die Paritatsreinheit von Kernzustanden zu bekommen. Von Vorteil ist 
dabei, daB bei erlaubten f-Zerfallen die B-y-Winkelkorrelation bis auf 
sehr kleine Korrekturen isotrop ist, so daB sich ein cos O-Term gut her- 
ausheben sollte. Nur mit wenigen Ausnahmen, in denen kleine cos?@- 
Glieder auftreten, gilt das Gleiche von cinfach verbotenen f-Zerfallen 
(vgl. §4), ausgenommen ,,unique forbidden transitions‘. 

Im folgenden wird grundsitzlich die Invarianz der Nukleon-Nukleon- 
Wechselwirkung wie auch der 6-Wechselwirkung gegen Zeitumkehr vor- 
ausgesetzt. Unter dieser Annahme wird die Richtungskorrelation zwi- 
schen f-Teilchen und y-Quant berechnet. §2 enthalt die Voraussetzun- 
gen und die Ergebnisse fiir die experimentell in erster Linie in Frage 
kommenden Falle. §}3 gibt fiir einige Beispiele eine numerische Abschat- 
zung. In §4 werden Verallgemeinerungen und Storeffekte diskutiert. 
§5 enthalt eine durch die besonderen Verhaltnisse im Spektrum des 
Hf"®°-Kerns nahegelegte Bemerkung tber die Verwendung von y-y- 
Korrelationen zur Priifung der Paritatserhaltung in Kernzustainden. Im 
Anhang werden alle verwendeten Formeln in verallgemeinerter Form 
hergeleitet. 

2. B-y-Korrelationen: 
Ergebnisse und Anwendungsméglichkeiten 


Der zu betrachtende Vorgang besteht darin, daB ein Kern mit dem 
Spin J; durch einen f-Zerfall in einen Kern mit dem Spin J, tibergeht, 
der dann durch Aussendung eines y-Quants in einen tieferen Zustand J,, 
iibergeht. Es werde zunachst nur ein erlaubter f-Zerfall betrachtet, der 
durch den Hamilton-Operator 


io (1) 


beschrieben wird, wobei die Klammern Leptonen-Matrixelemente be- 
deuten. x, und x, sind ortsunabhangige Spinoren des Elektrons und des 
Neutrinos, C, und Cy die Kopplungskonstanten fiir den Axialvektor- 
und den Vektoranteil der 6-Wechselwirkung. 

Die y-Wechselwirkung H,, wird in der tiblichen Weise nach Multipolen 
entwickelt. Der Einfachheit halber sei angenommen, dab z.B. nur der 
Zwischenzustand J, Anteile beider Paritaten enthalt, also y;, = pz, (nor- 
mal) +/y,,(fremd). Ferner mége in dem von y,,(normal) nach wy,, 
fiihrenden normalen y-Ubergang nur ein einziger Multipol L vorkommen, 
ebenso in dem von w;, (fremd) nach w,,, fiihrenden paritatsfremden Uber- 
gang nur ein einziges L’. Wie im Anhang gezeigt wird, ergibt sich dann 
die B-y-Richtungskorrelation als: 


W(@) =1+AcosO (2) 


Z. Physik. Bd. 157 25 


Hy =Cy 6G <xile (1 = Vs)\%er a Cys Ke| Loe Pe 
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Fe 0 a = 2AYIj(Ly+ 1) f Iy(LA 1) aac a 1) +2 F, (isl orate) j 2a) gh (3) 
c tne V34)(¢ + 1) 


Es bedeutet v die Geschwindigkeit des Elektrons, c die Lichtgeschwin- 
digkeit. A=Cy [1/C4 fo ist das Verhaltnis des Fermi-Matrixelementes 
zum Gamow-Teller-Matrixelement im p-Zertall f; (0, LL; I,) ist ein 
aus der Theorie der Winkelkorrelationen bekannter geometrischer Koet- 
fizient, der in? tabelliert ist. R schlieBlich ist ein Matrixelementfaktor 
und ist definiert als 

pr, (fremd) (7 (L9)| Yryp> 


<r; (normal) \ EE (L)| Vrp p> : 


Die vorausgesetzte Invarianz der Kernwechselwirkung und der B-Wech- 
selwirkung gegen Zeitumkehr verbiirgt bei geeigneter Phasenwahl der 
Kerneigenfunktionen die Realitat von R wie auch von / (vgl. Anhang). 
Der Asymmetriekoeffizient A in der Winkelkorrelation hangt stark von 
2 ab und kann als Funk- 
tion von A sogar den 
Wert 0 annehmen  (vgl. 
Fig. 1). In allen Fallen mit 
I,;=TI,,indenen Aungleich 
Osein kann, muB zunachst 
aus einem anderen Experi- 
ment A bestimmt werden, 
bevor eine Messung von A 
“4b zu einer zuverlassigen Ab- 
schatzung von F ausge- 


_ 


° 


~ RS &  }|> 


Fig. 1. Abhangigkeit des Anisotropiekoeffizienten A der f-y- : 
Winkelkorrelation vom Verhaltnis A des Fermi-Matrixelements wertet werden kann. 


zum Gamow-Teller-Matrixelement. A, ist der Koeffizient fiir Jeb Ms 
4=0. Die Zahlen in der Zeichnung gelten fiir I;=Iy—=7/2 1 (L, L’, Liy, Ly) und 
(Beispiel I in §3) damit A kann in zwei Fal- 


len von 0 verschieden sein : 
a) L'’=L-+1, d.h. es interferieren entweder zwei elektrische oder 
zwei magnetische y-Ubergange benachbarter Multipolordnung mitein- 
ander. 
b) L'=L, d.h. es interferieren ein elektrischer und ein magnetischer 
Multipol derselben Ordnung miteinander. 


Der Matrixelementfaktor R hangt von Multipolordnung und Paritat 
der beiden interferierenden y-Ubergange und von der inneren Struktur 
der Kernzustande J, und J;; ab. Um méglichst scharfe Abschatzungen 
von F aus einer Messung von A zu gewinnen, braucht man Falle, in 


? ALDER, K., B. StEcH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 
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denen R méglichst groB ist, in denen also der ,,paritatsfremde“ Ubergang 
gegentiber dem ,,normalen‘‘ méglichst stark begiinstigt ist. Daher diirfte 
der Fall a) nur selten von praktischer Bedeutung sein; denn im allge- 
meinen zeigt der normale Ubergang die kleinste mit den Spins J,und J,, 
vertragliche Multipolordnung L, und demgegeniiber ist die ndchst- 
hohere Multipolordnung L’ =L +1 stark benachteiligt. Nur in Sonder- 
fallen tritt nicht das niedrigste mégliche L im normalen Ubergang auf; 
die niedrigste Multipolordnung L’=L—4 ist dann aber unabhdangig 
von der Paritat durch die innere Kernstruktur benachteiligt (vgl. z.B. 
die Diskussion des W!*?-Spektrums unter dem Aspekt des K-Verbots). 
Eine Ausnahme kommt méglicherweise bei stark retardierten E1- 
Ubergingen vor, denen gegeniiber ein E2-Ubergang begiinstigt sein 
konnte (vgl. Beispiele III und IV in §3). Von Interesse ist jedoch vor- 
nehmlich der Fall b). Hier wiederum wird man besonders in folgenden 
Spezialfallen groBe Werte von RF erhoffen: 


I. Der normale Ubergang ist ein M2- oder M1-Ubergang, der 
paritatsfremde ein E 2- oder E1-Ubergang. 

II. Der normale ist ein stark retardierter E1-Ubergang, der paritats- 
fremde ein nicht denselben hohen Verboten unterliegender M 1-Ubergang. 
Die Verzégerung des £1-Ubergangs kann bei leichten Kernen durch 
Isotopenspin-Auswahlregeln, bei schweren Kernen durch die mit einer 
Deformation zusammenhangende innere Struktur hervorgerufen werden. 


Natiirlich kénnen in besonderen Fallen auch noch andere Kombina- 
tionen von Multipolen eine fiir Paritatsexperimente giinstige Situation 
schaffen. Fiir die Falle (I.) und (II.) sollen im nachsten Abschnitt je 
zwei typische Beispiele genauer betrachtet und eine numerische Abschat- 
zung dazu gegeben werden. 


3. Beispiele und numerische Abschatzungen * 


I. Als Beispiel fiir den Fall der £ 2-M 2-Interferenz werde der Zerfall 
A418” Kal* (M2) K41 betrachtet. Die Grenzenergie des 6-Spektrums liegt 
bei 1,2 MeV; man kann also fiir die Abschatzung von A v/c=1 setzen. 
Die Spins und Paritéten sind J;=7/27, I; =7/2°, I;;=3/2*; dann ist 
F,(L, L, I;;, 1;) =— 0,054. Zum f-Zerfall kann bei I,=I; auch das 
Fermi-Matrixelement beitragen. Wegen der Auswahlregeln fiir den 
Isotopenspin sollte dieser Beitrag jedoch klein sein. Es mége daher A =0 
angenommen werden. Damit ergibt sich A ® —0,2- RF. 


* Messungen am A‘!, Xe!®3 und Lu!” wurden von F. BoEuM und U. Hauser 


durchgefiihrt. Nuclear Phys. (im Druck). 
8 Araca, G., K. ALDER, A. BonR u. B. R. Morreson: Dan. Mat. Fys. Medd. 29, 


No. 9 (1955). 
25* 
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Zur Abschatzung von R fithrt die folgende Argumentation: Aus der 
gemessenen Lebensdauer 12 =6,7-10%sec des Zwischenzustandes® 
errechnet man eine Ubergangswahrscheinlichkeit des M 2- Ubergangs, 
die um einen Faktor ~60 unter der des Einteilchenmodells liegt. Zum 
Bereich der Kerne mit Massenzahlen zwischen 19 und 67 findet man 
durchweg £2-Ubergangswahrscheinlichkeiten, die erheblich tiber dem 
vom Einteilchenmodell vorausgesagten Wert liegen™. Aus dieser Syste- 
matik kann man als untere Grenze fiir die Begiinstigung der E 2-Uber- 
giinge einen Faktor 5 entnehmen. Im Einklang damit steht der Be- 
schleunigungsfaktor 10 fiir den £2-Ubergang des F!® #2, dessen Kern 
ebenso wie der des K*! ein Proton und zwei Neutronen auBerhalb ab- 
geschlossener Schalen besitzt. 


Das Einteilchenmodell sagt nun fiir die Massenzahl 41 eine £2- 
Ubergangswahrscheinlichkeit voraus, die etwa 16mal so groB wie die 
M 2-Ubergangswahrscheinlichkeit ist!°18. Aus diesem E 2/M 2-Verhalt- 
nis, ferner dem zu erwartenden Begiinstigungsfaktor fiir einen £ 2- 
Ubergang und schlieBlich dem experimentellen Verzégerungsfaktor fiir 
den M 2-Ubergang findet man ein Matrixelementverhiltnis R => \/16- 5-60 
ew 70. Mit R = 7Oergibt sich fiir den Asymmetriekoeffizienten A = +14F*, 
so daB bereits bei einer MeBgenauigkeit, die |A| auf 10-? nach oben be- 
grenzt, eine Abschatzung f?<5 - 10 °® méglich wird. 


II. Als Beispiel einer E1-M1-Interferenz werde der Zerfall Xe!33?> 
Csi83* C183 tiber das 84 keV-Niveau des Cs!88 betrachtet. Die Ab- 
schatzung des Asymmetriekoeffizienten A erfolgt vollkommen analog 
zum vorigen Beispiel. Hier ist wegen AJ =1 im f-Zerfall A =0. In die 
Abschatzung von & geht die Lebensdauer 14)2= 6,3 - 10-® sec des Zwischen- 
zustandes!4 ein. Nimmt man fiir den praktisch undeformierten Cs!83- 
Kern versuchsweise die E 1-Ubergangswahrscheinlichkeit des Einteil- 
chenmodells an, so ergibt sich ein k =290. Realistischer erscheint es, 
fiir den E1-Ubergang etwa die gleiche Verz6gerung gegeniiber dem Ein- 


* Das Vorzeichen hangt von der relativen Phase der Funktionen y (normal) 
und w(fremd) ab, die durch die geforderte Zeitumkehrinvarianz der Kernkrafte 
auf die Werte 0 und a festgelegt ist; die Entscheidung zwischen beiden hangt von 
spezielleren Eigenschaften der paritatsverletzenden Kernkrafte ab. 

ELMO DD gl G.ehyS sinevas 5 sO42n (152). 

10 Zum Eiuzel-Proton-Wert vgl. z.B. MoszKowsk1, S.A. in ,,Beta- and Gamma- 
Ray Spectroscopy’, chap. XIII, edit. by K. SrzGBaHN. Amsterdam: North 
Holland Publ. Company 1955. 

1 Vel. die Zusammenstellung im Artikel von ALBURGER, D.E.: Handbuch der 
Physik, herausgeg. von S. FLiGccr, Bd. XLII, und die dort zitierte Literatur. 
Berlin 1957. 

12 TuirRIOoN, J., G.A. BARNES u. C.C. LaurITSEN: Phys. Rev. 94, 1076 (1954). 

13 StecH, B.: Z. Naturforsch. 7a, 401 (1952). , 

4 BopENSIFnt, E., H. J. KORNER u. E. Matutas: Nuclear Phys. 11, 584 (1959). 
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teilchenwert anzunehmen, die der M1-Ubergang besitzt. Dann ist R 
einfach das Verhaltnis der Ubergangswahrscheinlichkeiten im Einteil- 
chenmodell R~12. Im zweiten Fall wird A = +8F: und eine Messung 
|A|<10 wiirde die Abschatzung F2<1,5 - 10-8 liefern. 


III. Als Beispiel fiir den Fall der M1-E1-Interferenz werde der 
Zerfall Yb? ?” Lut (396 keV)? #4) Lut”5 (114 keV) betrachtet (vgl. Fig. De 
Die Grenzenergie des B-Spektrums liegt bei 70 keV, so daB man im Ex- 
periment mit einem durchschnittlichen v/c 0,45 rechnen muB. Mit 
den in Fig. 2 angegebenen Spins ergibt sich F,(L, L, I ,4, 1;) =— 0,174 
und 4 = —0,1- RF. Weiterhin soll R abgeschatzt werden: Die partielle 
Lebensdauer des Niveaus D gegen y-Zerfall zum Niveau B wurde experi- 
mentel-2u + = 41,3 - 107% sec 
bestimmt?* und der Ubergang Yo" 


a 7/27 
als praktisch reiner F 1-Uber- B ba 
gang identifiziert!. Huieraus 
39D 


errechnet sich eine Ubergangs- vi 
wahrscheinlichkeit, die ea Moi eae 12" 
einen Faktor ~10® gegeniiber cs 
dem Einzelprotonwert verklei- UE De ee ee 
nert ist. 

Oo A WA? 


Eine Abschatzung der zu Fig. 2. Niveauschema des Lu!”® nach Ref.!®. Es ist nur 
erwartenden M 1-Ubergangs- ein Teil der bekannten Terme und von den zahlreichen 
Apex : vermessenen f- und y-Ubergangen nur die hier betrachtete 
wahrscheinlichkeit erscheint B-y-Kaskade eingezeichnet 
bei diesem stark deformierten 
Kern schwierig. Man kann jedoch hoffen, durch folgende Uberlegung einen 
gewissen Anhaltspunkt zu gewinnen: Der sehr kleine paritatsverletzende 
Anteil des Hamilton-Operators fiir den Kern kann als Stérung aufgefaBt 
werden, die zu einem Eigenzustand des normalen Hamilton-Operators 
kleine Anteile von anderen Eigenzustanden desselben Drehimpulses, aber 
anderer Paritat hinzumischt. Fiir den Zustand D mit Spin 9/2 und nega- 
tiver Paritat kommen als Storpartner alle 9/2*-Zustande des Lu!” in 
Frage, insbesondere auch der Zustand B, der energetisch dicht benach- 
bart ist. Vergleichbare Beimischungen zu D kénnen durch héher lie- 
gende 9/2*-Zustande geliefert werden, aber nur soweit sie energetisch 
nicht wesentlich weiter als B von D entfernt hegen. Da solche Niveaus 
nicht mit Sicherheit bekannt sind, soll hier von ihrem Beitrag abgesehen 
und der Zustand B als Reprasentant fiir die Gesamtheit aller Stérterme 
fremder Paritat angesehen werden. Man kann dann schreiben: wp =p + 


15 Hatcu, E.N., F. Boru, P. MaRMIER u. J. W.M. DuMonp: Phys. Rev. 104, 


745 (1956). 
16 VARTAPETIAN, H.: C. R. Acad. Sci., Paris 244, 65 (1957). 
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Fw und findet 


pee vBy in p SvalM | ya) x 
<wp|E1| yB> <pyp |E1| yB> 


Der Nenner ergibt sich aus der bekannten Lebensdauer des Niveaus D 
(s. oben). Der Zahler stellt bis auf bekannte Faktoren den Erwartungs- 
wert des magnetischen Moments im Zustand B dar. Dieses ist nach dem 
kollektiven Modell innerhalb des Rotationsbandes der Zustande A, b, C 
durch die experimentell bekannte M1-Ubergangswahrscheinlichkeit von 
B nach A und durch das magnetische Moment des Grundzustandes fest- 
gelegt!’. 

Hier ist das magnetische Moment sp, im Zustand B praktisch gleich 
dem des Grundzustands yw, (oder, fiir den zweiten Satz von méglichen 
g-Faktoren gp und gx, gréBer als das des Grundzustandes; vgl. dazu 
die Gln. (V.17) und (V.19) und die Tabelle V.5 in Ref.1”). Mit dem Wert 
M4 =2,0n.m. aus dem Experiment® findet man R#100 und damit 
A=+10F. Wird |A| auf 10-% genau gemessen, so ist eine Abschatzung 
F?<10° moglich. 

IV. Ganz analog wie beim Yb?” liegen die Verhaltnisse beim Zerfall 
des Lu’? zum Hf!’’. Es treten genau dieselben Spins und Gamma- 
Linien auf; nur die Paritaten in Mutter- und Tochterkern sind gerade 
vertauscht. Die Abschatzung von A kann mit denselben Argumenten 
wie oben gemacht werden. Das Ergebnis ist ungiinstiger, da die par- 
tielle Lebensdauer des Zwischenzustandes bei 321 keV gegen y-Zerfall 
zum Niveau 113 keV nur 1). =6,5 - 101° sec betragt!®. Ferner ist das 
magnetische Moment “4 =0,6n.m.”° kleiner als beim Lu!75, Man 
erhalt RY 4 und A =+0,6F. 

Natiirlich kann die hier vorgenommene Abschatzung der M/1-Ampli- 
tude sehr falsch sein. Die Beriicksichtigung der anderen 9/2*- bzw. 
9/2°-Zustande als Stérpartner kénnte zu giinstigeren wie auch zu un- 
giinstigeren Werten von R fiihren. Es soll hier auch nur ein Anhaltspunkt 
uber die mégliche GréBenordnung der M1-Amplitude und damit von R 
gegeben werden. Genauere und zuverlassigere Angaben erscheinen beim 
gegenwartigen Stand der Kenntnis von der Kernstruktur nicht mdéglich. 
Tatsachlich haftet allen bisherigen Bestimmungen von I’ unausgespro- 
chen die gleiche Unsicherheit an; denn in jedem Fall wird eine Aussage 


* Im Sinne der hier vorgenommenen groben Abschatzung ist die E2-Ampli- 
tude trotz des groBen inneren Quadrupolmomentes des Lu!”> neben der gréGeren 
M1-Amplitude vernachlassigbar. 

” ADLER, K., A. Bour, T.Huus, B. Morrerson u. A. WINTHER: Rev. Mod. 
Phys. 28, 432 (1956), Abschnitt V. 

18 STEUDEL, A.: Naturwiss. 44, 374 (1957). 

19 RuncE, K., U. Hauser u. F. Boeum: Z. Physik (im Druck). 

#0 SPECK, D.R.? Bull, Amer. Phys. Soc. If 1) 282 (1956). 
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iiber einen Ubergang benutzt, der von einem unbekannten Zustand aus- 
geht. Die innere Struktur dieses Zustands ist aber unter anderem durch 
nicht bekannte Eigenschaften der paritatsverletzenden Wechselwirkung 
(z.B. durch Auswahlregeln fiir ihre Matrixelemente) bestimmt. Aus 
diesem Grunde 1aBt sich auch erst aus einer groBeren Anzahl vergleich- 
barer Experimente ein vertrauenswiirdiger Schlu8 auf die Erhaltung 
der Paritat in Nukleon-Nukleon-Wechselwirkungen ziehen. 


4. Einfach verbotene B-Zerfalle und Stéreffekte 


Bei schweren Kernen treten haufig verbotene f-Zerfalle auf, die viel- 
leicht giinstige Beispiele fiir die Nachpriifung der Paritatserhaltung 


durch f-y-Korrelationen bieten kénnen. Deshalb soll der Fall einfach 
verbotener f-Zerfalle in der Naherung & ee > 1 hier diskutiert 
werden. (Z = Kernladungszahl, « = Feinstrukturkonstante, R = Kern- 
radius.) In dieser Naherung kann die Wellenfunktion fiir das Elektron 


geschrieben werden als (von Normierungsfaktoren ist abgesehen) ?!: 


SM ae aie (4) 


wobei zx, den Spinor fiir das freie Elektron bedeutet. Ortsabhangige 
Glieder, die den Impuls des Elektrons enthalten, sind vernachlassigt. In 
der Formel (14) ist nun lediglich y, durch w, zu ersetzen. Man findet fiir 
einfach verbotene f-Zerfalle (AJ =0, +1, 42%=7a) genau dieselbe 
Winkelkorrelation wie fiir erlaubte Zerfalle. Formeln (2) und (3) gelten 
unverdndert. Im Fall JJ =0 geht wiederum ein Verhaltnis von zwei 
B-Zerfalls-Matrixelementen ein. Formel (3) gilt weiter mit /’ statt 2. 
Es gilt: 


ow = On t wis: 
CHet ea \=—Cy é fev —Cp fa 


A’ ist wiederum reell. Einfach verbotene Zerfalle mit 4/ =2 sind bei 
der Naherung (4) fiir die Elektronenfunktion nicht erfaBt. Sie ftihren 
ebenfalls zu einem zu F proportionalen cos @-Term in der f-y-Korre- 
lation, zeigen jedoch zusatzlich einen cos?@-Term. 

Bei erlaubten und einfach verbotenen f-Zerfallen kénnten ferner 
hohere Potenzen von cos@ durch die Mitwirkung héher verbotener 
Matrixelemente zustande kommen; diese Beitrage sind jedoch auch in 
sehr genauen Experimenten noch zu vernachlassigen. Bei einfach ver- 
botenen Zerfallen mit JJ= 0, +1 muB man dagegen mit cos? O-Termen 
rechnen, wenn die Naherung €>>1 nicht gut ist. Meistens hat das f- 
Spektrum die Form eines erlaubten Spektrums; dann ist auch die Win- 
kelkorrelation (von einem zu F proportionalen cos @-Term natiirlich 


é fit? peta Callies, (5) 
xo 


21 Jackson, J.D., S.B. TREIMAN u. H.W. Wy Lp jr.: Z. Physik 150, 640 (1958). 


378 LORENZ KRUGER: 


abgesehen) annahernd isotrop”. Genauere Messungen zeigen jedoch 
cos? @-Terme in B-y-Winkelkorrelationen®. Die gefundene Anisotropie 
ist nicht groB und sollte die Entdeckung eines cos @-Terms nicht er- 
schweren. Die Erschwerung eines Paritaétsexperiments durch einen 
groBen cos? @-Term kann allerdings auftreten, wenn in der Messung die 
Korrelation zwischen dem betrachteten y-Quant und irgendwelchen 
Konversionselektronen miterfaBt wird. In diesen Korrelationen ergibt 
sich eine ungerade Potenz von cos @ aber auch nur fiir den Fall der 
Paritatsverletzung in Kernzustanden. In jedem Fall ist das Auftreten 
einer Asymmetrie um 90° in einer f-y-Richtungskorrelation ein eindeu- 
tiges Kriterium fiir eine Paritatsverletzung in der Nukleon-Nukleon- 
Wechselwirkung. 
5. y-y-Korrelationen 

y-y-Richtungskorrelationen stellen voraussichtlich kein brauchbares 
Mittel dar, um die Paritatserhaltung in Kernzustanden zu priifen, da 
ein cos @-Term nur proportional] zu /? sein kénnte. Die zirkulare Pola- 
risation eines y-Strahls ist dagegen gegeben durch: 


Me =O RE (6) 
AW ie SNL p 


wenn man von quadratischen Gliedern in F absieht. M_,, sind die Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten fiir rechts- bzw. linkszirkular polarisierte 
Strahlung; R ist wieder das Verhaltnis des Matrixelements des paritats- 
fremden Ubergangs zu dem des normalen Ubergangs. In zwei Fallen 
ergaben sich aus der Abwesenheit einer Zirkularpolarisation gute Ab- 
schatzungen von F, obwohl die Werte fiir R nur in der GréB8enordnung 
von 10 lagen®. Weit gréBere Werte fiir R sollte man in Fallen erwarten, 
wo der normale Ubergang hochgradig verzdgert ist. Als extremes Bei- 
spiel kann der vom isomeren 9--Niveau des Hf!8° (5,5" Halbwertszeit) 
ausgehende £1-Ubergang zum 8*-Niveau gelten, dessen Wahrschein- 
lichkeit gegeniiber dem Einteilchenmodell um einen Faktor ~10!8 
verkleinert ist. Ein durch Paritétsmischung in den Kernniveaus er- 
méglichter M1-Ubergang kénnte demgegeniiber stark begiinstigt sein. 
Eine quantitative Angabe tiber R kann nicht gut gemacht werden; aber 
man sollte bei einem solchen Beispiel auf extreme Verhaltnisse hoffen, 
um hier — wenn iiberhaupt — eine Verletzung der Paritat bei Kern- 
wechselwirkungen zu entdecken. Da der fragliche Ubergang jedoch nur 
eine Energie von 58 keV hat, kann die Zirkularpolarisation gegenwartig 
nicht genau genug auf direktem Wege gemessen werden. Man kann sich 


22 Fucus, M.: Ph. D. Diss. University of Michigan 1951. 

*3 Vel. z. B. die Zusammenstellung im Artikel von FRAUENFELDER, H. in ,, Beta- 
and Gamma-Ray Spectroscopy“, chap. XIX, edit. by K. StrcBAHN. Amsterdam: 
North Holland Publ. Company 1955. 
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aber dadurch behelfen, daB man die Korrelation zwischen der Richtung 
dieses energiearmen Quants und der Zirkularpolarisation des nachfol- 
genden £2-Ubergangs zum 6*-Niveau mit. Der Grad der Zirkular- 
polarisation des zweiten Quants in Abhangigkeit vom Winkel @ zwischen 
den Richtungen beider Quanten ergibt sich, da einer der beteiligten (als 
rein vorausgesetzten) Multipole von der Ordnung L =1 ist, zu: 


Z (0) == Rh Py (Ly Ly Ti Tp) Fy (Lo Lo Tp 417) cos@_ * (7) 
1+ F,(L,L,1;1,) Fy (L,L,1;;1/) P,(cosO) 
Dabei sind F\(LLII'), Fj(LLII') die aus der Theorie der Winkel- 
korrelationen bekannten geometrischen Koeffizienten”4~26, L, ist die 
Multipolaritat des ersten Ubergangs, hier L;=1; L, die des zweiten 
Ubergangs, hier L, =2. I,, I,, I,;; sind die Spins des Anfangs-, Zwischen- 
und Endzustands, hier J; =9, J; =8, I,;=6. F bedeutet die Amplitude 
der Wellenfunktion ,,falscher“ Paritaét im Niveau J; oder Te ds ist das 
Matrixelementverhaltnis M1 zu E1 des .ersten Ubergangs. Der ent- 
sprechende Faktor im zweiten Ubergang wurde =O gesetzt. Ebenso 
sind alle in / quadratischen Terme vernachlassigt. Wesentlich ist, daB 
der Polarisationsgrad Z von der gleichen GréBenordnung ist wie im 
einfachen Fall der direkten Messung [vgl. Formel (6)], da er durch den 
Matrixelementfaktor des ersten Ubergangs allein bestimmt wird. (In 
einer reinen Richtungskorrelation dagegen ware der cos @-Term pro- 
portional dem Produkt der R-Werte aus beiden Ubergangen.) 
Im Beispiel des Hf!®° hat man die Werte: 


F, (1, 1,9, 8) = + 0,816 
F, (2, 2, 6, 8) =— 0,621 
EG AGA, 9,8) = 10187 
Fas Oe Oto) ee Vor 
Damit ergibt sich: 
Z(OV=2RE =o Bs) 8) 
und eine maximale Polarisation Zya,=+1,1RF bei den Winkeln 


OP ae0. 1nd 1o0.: 


Herrn Professor Dr. B. StEcH danke ich vielmals fiir die Anregung zu dieser 
Arbeit und fiir wertvolle Ratschlage bei der Durchfithrung. Herrn Professor Dr. 
F. Boru und Herrn Dr. U. Hauser bin ich fiir zahlreiche Diskussionen und Hin- 
weise auf Anwendungsbeispiele sehr dankbar. Dem Bundesministerium fiir Atom- 
kernenergie und Wasserwirtschaft bin ich fiir ein Stipendium zu Dank verpflichtet. 


x Fiir den allgemeinen Fall vgl. Formel (A.23) im Anhang. 

24 BIEDENHARN, L.C., u. M.E. Rose: Rev. Mod. Phys. 25, 729 (1953). 

25 FERENTZ, M., u. N. RoseNzwetc: Argonne National Lab. Report ANL-5324. 
In 74, 25 ist F(L, L’, I, I’) fiir gerades v tabelliert. 

26 Siehe Ref.?: Tabellen von F,(L, L’, J, 1’) fiir ungerades ». 
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Anhang 
Zur Berechnung der f-y-Korrelationen werden folgende Dichtematrizen ge- 
bildet: 
op = SD <1pMy|Agl Ti Mid <1¢ M7 | Hol Li Ma>* (A.1) 
M; 


fiir den /-Zerfall, 


Oy = <I 44 Mi |, 
Myy 


I;My> <1;4My;|H,| 14 Mj>* (A.2) 


fiir den y-Ubergang. Dabei bedeutet f{ eine Summation iiber die Eigenschaften 
der B- und y-Strahlung, die nicht beobachtet werden. Zur Berechnung von 9g ist 
im allgemeinen Fall zu schreiben: 


Hg =Cae <yi|o (1 +s)| Yo > — Cavs <ve |1 +75] Y> | (A.3) 
+Cy <wt|1 +yslw> —Cy & <yt | a (1+ 75) y>- 


Bei der Beschrankung auf erlaubte Zerfalle und einfach verbotene Zerfalle bei 
schweren Kernen, wo gilt €=Za/2R>1, kann gesetzt werden: 


Y= Ye=Uti€(a-7)] x. (A.4) 


[vgl. Formel (4) im Text]. Mit y,, y, sind jeweils die Dirac-Spinoren fiir freie Teil- 
chen gemeint. Yon Normierungsfaktoren, die allen Termen von Hg gemeinsam 
sind, kann abgesehen werden, da sie in Winkelkorrelationen nicht eingehen. 


Setzt man (A.4) in (A.3) ein, so folgt: 


Hp = HY + HY (A.5) 
mit 
Hp = Cue Xe So + Gea eS (A.6) 
Hp = {C4&(7 xo) = SCiz if —Cy-a}-Ca(4 + Ys)> (A 7) 
+ {EC4i(v-o) —Cays}> <(4 + 75)> 


Die Dirac-Klammern sollen das jeweils mit yf und y, zu bildende Leptonen-Matrix- 
element bedeuten. Auferhalb der Klammern stehen die Nukleonenoperatoren. In 
allen weiteren Rechnungen ist von Interferenzen der durch Hy beschriebenen 
erlaubten und der durch Hp» beschriebenen verbotenen Ubergangen abgesehen, 
da sie in f-y-Korrelationen cos @-Glieder proportional zu F? statt zu F liefern 
wiirden. Infolge der Naherung (A.4) kommen Tensoren 2. Stufe in Hg nicht vor. 
Das bedeutet den AusschluB von ,,unique forbidden transitions‘ und bewirkt, daB 
in allen f-y-Korrelationen nur isotrope und zu cos © proportionale Glieder, aber 
keine héheren Potenzen in cos @ auftreten. 


Nun wird Hj? oder Hj) aus (A.6) bzw. (A.7) in (A.1) eingesetzt. Die durch f an- 
gedeuteten Summationen gehen iiber die magnetischen Quantenzahlen des Elektrons 
und des Neutrinos; ferner ist in f eine Mitteilung iiber den Impuls des Neutrinos 
enthalten. Wahlt man die Richtung des Elektronenimpulses als z-Richtung, so findet 
man fiir die Dichtematrix des f-Zerfalls: 


vy LL p41) Li Lit 1) +2 


0p = Say ats |t+72 | (1 2AVT;(Lj+1)) mu} Ke (A.8) 
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wobei v die Geschwindigkeit des Elektrons, ¢ die Lichtgeschwindigkeit bedeutet 
Es ist zu setzen: 


k= C4lo, A= a 2 fiir erlaubte f-Zerfalle, Hg= Hs. (A.Q) 

K =€Cy4f(? xe) —ECy fiv —Cy fia 

. —EC i(F-G)+C ) 

Aira oe ae ii vs cri e ee 
fiir verbotene f-Zerfalle, Hg = Hp’. | 


Die Integrale bezeichnen reduzierte Matrixelemente und sind wie iiblich definiert: 
f2=<1;M,LM|I,M,>> (1; My\Qr ul 1i;MpD (A.11) 


Qy x ist ein Tensoroperator, (J;M;L M| I,M;> ein Clebsch-Gordon-Koeffizient in 
der Definition von ConDoN und SHORTLEY®’. 


Setzt man die Invarianz der Kernkrafte gegen Zeitumkehr voraus, so lassen 
sich die Phasen der Kerneigenfunktionen so wahlen, daB8 gilt: 


T|I, M> =(—1)I-™ |I,—-M) (A.12) 


wobei T den Operator fiir Zeitumkehr bedeutet. Analog gilt fiir alle in (A.9) und 
(A.10) vorkommenden Operatoren 7 y,(L =0,1): 


TO ad eA ar (A.13) 


Dann folgt, daB alle reduzierten Matrixelemente / Q reell sind?8; mithin auch K 
und A, wenn die Kopplungskonstanten C4, Cy im /-Zerfall reell sind. 

Zur Berechnung von @, nach (A.2) wird H,, nach Multipolen entwickelt. Von 
konstanten Faktoren abgesehen kann man schreiben: 

ee = poate say n 
Hy = DD 2b E41 Dye (P.0..0) Po Mr ye). (A.14) 
L=1 M=—L o=0,1 

Dieser Ausdruck beschreibt die Wechselwirkung zwischen dem Kern und einem 
emittierten y-Quant, dessen Richtung durch die Winkel 0, m beschrieben wird und 
das die Polarisation P = -+1, d.h. rechts- bzw. linkszirkulare Polarisation hat. Die 
Multipoloperatoren zeigen unter Zeitumkehr das Verhalten: | 


T Mr, (0) GE (—1)L-M Mir, —m (o) A (A.15) 


Mit ihnen gebildete reduzierte Matrixelemente sind also wiederum reell. o unter- 
scheidet die magnetischen und elektrischen Multipole; es gilt ¢ = 0 im magnetischen 
und o=1 im elektrischen Fall. 


Aus (A.14) und (A.2) folgt: 


ey = > 2 PL+L'+o+o'+v BL, L’, I, ,, 1) dy (0) 617 (0’) 
IE BEB i Men (A.16) 
x (—1)4-My C1; M,, Ty, — Mj |v, My — Mf - Dj—my,0 (¢, @,0).- 


27 Conpon, E.U., and G.H. SHortLEy: The Theory of Atomic Spectra, Cam- 
bridge 1935. 
FON CAL, 718% IRON, 
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Dabei bedeuten 6, (co), dz/(o’) reduzierte Matrixelemente, definiert wie in 2°: 
dr (o) = <1,M,LM|1¢;Myz4>™ «1,4 My4|Mz, a (2)| I; My> (A.17) 
und analog fiir die gestiichenen Grdfen. 

(A.16) unterscheidet sich von der tblicherweise angegebenen Dichtematrix 
eines y-Ubergangs®® nur durch den Exponenten von P. Bei Paritatserhaltung ist 
namlich stets L + L’+o-0’ eine gerade Zahl, so daB gilt: PETE +070 + = PY fur 
P=-+1. Bei Paritatsverletzungen in Kernzustinden aber kénnen paritatsfremde 
Multipole miteinander interferieren, d.h. die Summe L+L’+o0+0’ kann eine 
ungerade Zahl sein, wobei dann gilt: 

PpLt+l'+o+o'+ Se earl 


Aus (A.8) und (A.16) ergibt sich die B-y-Richtungskorrelation vermoge der Forme] 
WO)= X 2D of o% 


Zu: P=+1 My, My 
W(0) = 61 (6) + 
Lio 
+ Do [At (—1)b+h+ete+1] Fy (L,L’, I44,1)) 61 (6) Or1(o’) X 
edie (A.18) 
1=2A Vl (Gt) Ge T;i + 1) 4 
r = te ) 4707 A) ae . 250 8 
c iA 4/3 I,(1y4+ 4) 


(Bei der Berechnung sind konstante Faktoren wie z.B. K? weggelassen worden.) 
An (A.18) erkennt man, da genau dann ein nicht verschwindender cos 0-Term 
auftritt, wenn zwei paritatsfremde Multipole miteinander interferieren. Aus (A.18) 
gewinnt man fiir den Fall reiner Multipole — L im normalen, L’ im paritatsfremden 
Ubergang — mit der Abkiirzung RF =6,,(0’)/d,(o) unmittelbar Formel (2), (3) 
und (5), wobei A durch (A.9) oder (A.10) gegeben ist. 
Die y-Ubergangswahrscheinlichkeit fiir ein Quant vorgeschriebener zirkularer 
Polarisation P ergibt sich aus (A.16) bis auf von P unabhangige Konstanten als: 
Mp re My" Qy- (A.19) 
Beschrankt man sich auf einen testen Multipol L, so folgt hieraus unter Ver- 
nachlassigung der in F quadratischen Glieder mit der Abkiirzung RF = 6; (0’)/6; (o) 
Formel (6) des Textes. ‘ 
Die Korrelation zwischen einem y-Quant beliebiger Polarisation und einem 
zweiten Quant vorgeschriebener Zirkularpolarisation P ergibt sich aus (A.16) 
nach der Formel: 
ee Bo 3 we Ne a ee 
wobeli ~ die Summe iiber die Polarisationen des ersten Quants bedeutet, wahrend 
an 
Q,(1;T;) noch von einer Polarisationsquantenzahl P des zweiten Quants ab- 
hangt. Man findet: 


Mp@)= SY DY Y (1) Platlitatoty x 
TE ROO We Le Os Gauy 
/ I Li “ © Bp oa 
x [1+ (—1)atlitetei+] 6; (64) dr, (04) Oz, (62) Or, (0%) X (A.21) 


x 1a (es I; I;) deo Wl Ih T+; I}) Ps (cos @) ‘ 
Der Index 1 verweist auf das erste, der Index 2 auf das zweite Quant. 
29 Vel. Ref. 24. 
30 Vgl. z.B. Ref. ”. 
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Beschrankt man sich auf einen festen Multipol in jedem der beiden Ubergange, 
so findet man folgende Abhangigkeit der zirkularen Polarisation des zweiten Quants 
von dem Winkel © zwischen den Richtungen beider Quanten: 


R, > wiv)+R, DY wr) 


Z(0) = Ms, (O) elas, (O) : “y=gerade v=ungerade (A 22) 
M,,(0) + M_,(0) > wr)+k,R, DY wr) one 
vy =gerade y=ungerade 


mit w(y)=(—1)” F(L, L, 1; 1;) (Le Le Ty 1) F, (cos @) und den Matrixelement- 
faktoren 


26;, (0) Op, (04) 
2¢ ) x Ap 
R, = Ei XW Shi \"1’ ‘fiir den ersten Ubergang, 


OL; (0) + OL, (a4) 


201, (0) OL. (09 ; ee 
——_ on 2 (09) OU?) - fiir den zweiten Ubergang. 


+ 68, (6) + 62, (@%) 


In der Naherung, da®B im zweiten Ubergang der paritatsfremde Anteil stark be- 
nachteiligt ist (vgl. das Beispiel in §5, wo der zweite Ubergang £2 ist), gilt 
OL, (63) <O6z,(c2), also R, = 0. 

Setzt man weiter 


was die Vernachlassigung der in F quadratischen Glieder bedeutet, so vereinfacht 
siche(A22)ezui: 
>» wir) 
»—ungerade 
oO) 27 == A.23 
ms > 00) aed 


v=gerade 


Fiir den speziellen Fall des §§ ergibt sich hieraus unmittelbar Formel (7) des Textes. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Karlsruhe 


Kernresonanz in schwachen Magnetfeldern. 
Kernverstarker* 
Von 
S. WILKING 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 17. August 1959) 


Es wird eine Methode zur Beobachtung kernmagnetischer Resonanzeffekte in 
schwachen Magnetfeldern beschrieben. Eine Fliissigkeit durchstromt nacheinander 
drei verschiedene Magnetfelder: ein ,, Polarisatorfeld“‘, ein schwaches Zwischenfeld 
und ein ,,Nachweisfeld‘‘. Im Polarisatorfeld entsteht eine resultierende Kern- 
magnetisierung, die der lokalen Feldrichtung folgt und im Nachweisfeld mit einem 
Autodyndetektor gemessen wird. Ein im Zwischenfeld eingestrahltes Wechselfeld 
passender Frequenz andert die Besetzungszahlendifferenz bzw. dreht den Magneti- 
sierungvektor. Sind die Kernrelaxationszeiten groB gegen die Laufzeit eines Kern- 
dipols durch die Einstrahlspule, so befolgt das Kernspinsystem der Flissigkeit im 
wesentlichen die gleichen Gesetze wie die Kernmomente freier Molekiile im Reso- 
nanzfeld einer Molekularstrahl-Resonanzapparatur. Resonanztibergange von 
Protonen in H,O konnten mit konstanter Signalleistung bis zu Larmor-Frequenzen 
von etwa 40 Hz nachgewiesen werden (hm ~ 10-# eV). 

Durch geeignete Einstrahlung im Zwischenfeld kann dem Detektor kontinuierlich 
antiparallel magnetisierte, d.h. emissionsfahige Substanz zugefiihrt werden, was 
einen standigen Energieflu8 in den Nachweiskreis zur Folge hat (induzierte Emis- 
sion, ,, Kernverstarker‘‘). 


1, Einleitung 


Aus der klassischen Stern-Gerlach-Anordnung entwickelten Rast! 
u. Mitarb. 1938 das erste hochfrequenzspektroskopische Beobach- 
tungsverfahren, die Molekularstrahl-Resonanzmethode. Sie gestattet die 
unmittelbare Messung der Kern-Larmor-Frequenzen freier Molekiile. 
Die erste Beobachtung kernmagnetischer Resonanzeffekte in fliissigen 
und festen Substanzen gelang 1946 den beiden Arbeitsgruppen PURCELL? 
und BLocH? mit der sog. magnetischen Kernresonanzmethode?, der man 


* Vorgetragen auf der 23. Deutschen Physikertagung in Essen 1958. Phys. 
Verh. 1958, 112. 

1 Rai, I.I., J.R. ZacHarRtas, S. MILttMaANn u. P. Kuscu: Phys. Rev. 53, 318 
(1938). 

2 PuRCELL, E.M., H.C. Torrey u. P.V. Pounp: Phys. Rev. 69, 37 (1946). 

° Biocu, F., W.W. HANSEN u. M. PackarD: Phys. Rev. 69, 127, 680 (1946). 

4 Zusammenfassende Darstellungen: ANDREW, E.R.: Nuclear Magnetic Reso- 
nance. Cambridge 1955. — Léscug, A.: Kerninduktion. Berlin 1957. — LAUKIEN, G.: 
Kernmagnetische Hochfrequenz-Spektroskopie. In Handbuch der Physik, Bd. 
XXXVIII/1. 1958. 
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neben den bisher genauesten kernmagnetischen Daten auch aufschluB- 
reiche Informationen tiber Wechselwirkungsmechanismen in dichter 
Materie verdankt. _ 

Beide Resonanzverfahren beruhen im Grunde auf dem gleichen 
Konzept. Die magnetischen Kerndipole werden gleichzeitig einem 
statischen Magnetfeld H, und einem elektromagnetischen Wechselfeld 
ausgesetzt. Das Wechselfeld induziert magnetische Dipoltibergange, 
wenn seine Quantenenergie mit der Energiedifferenz strahlungsgekop- 
pelter Orientierungsniveaus der Kernmomente itibereinstimmt. Bei der 
Molekularstrahl-Resonanzmethode werden die Orientierungsinderungen 
an ihrem EinfluB auf die Bahnkurve der Molekiile erkannt und nach 
beendetem ResonanzprozeB mit einem raumlich vom Anregungsort ge- 
trennten Detektor registriert. Dagegen weist man bei der magnetischen 
Kernresonanzmethode den mit Orientierungsinderungen unmittelbar 
verkniipften Energieaustausch zwischen dem gesamten Kernsystem der 
Substanz und dem auBeren Strahlungsfeld nach. Dabei ist die verfiigbare 
Nachweisleistung proportional der Besetzungszahlendifferenz AN be- 
nachbarter Energiezustande und der Quantenenergie iw der Nachweis- 


photonen e~AN hoa. (1) 


Die Besetzungszahlendifferenz entsteht durch einen thermischen Re- 
laxationsprozeB und ist naherungsweise der Feldstarke proportional 
(,,kernparamagnetismus). Da die Frequenz der Nachweisphotonen 
bei erfiillter Resonanzbedingung mit der Kern-Larmor-Frequenz im 


Feld H, iibereinstimmt, ist auch Aw der Feldstarke proportional. Dann 
folgt fiir die Nachweisleistung 
e~ HR, (2) 


Daher versagt die Kernresonanzmethode in schwachen Magnetfeldern. 
Durch spezielle Impulsverfahren mit veranderlichem Hilfsfeld® laBt sich 
die untere Beobachtungsgrenze zwar verschieben, aber nicht umgehen. 

Die nachfolgend beschriebene Anordnung kann als Kombination der 
magnetischen Kernresonanzmethode mit spezifischen Merkmalen der 
Molekularstrahl-Resonanzmethode angesehen werden. Sie erlaubt die 
stationare Beobachtung kernmagnetischer Resonanzeffekte an Fliissig- 
keiten in beliebig schwachen Magnetfeldern. 


2. Prinzip der Versuchsanordnung 


Drei raumlich getrennte Magnetfelder werden von der zu unter- 
suchenden Fliissigkeit nacheinander durchstrémt: ein ,,Polarisatorfeld“, 
ein ,,Zwischenfeld‘‘ als Resonanzfeld und ein ,,Nachweisfeld™ (Fig. 1). 
Jedes Feld kann seiner Funktion entsprechend dimensioniert werden. 


5 PACKARD, M., u. R. VARIAN: Phys. Rev. 93, 941 (1954). 
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Im (starken) Polarisatorfeld H, entsteht die Besetzungszahlendifferenz, 
im (schwachen) Zwischenfeld H, wird sie durch Resonanzeinstrahlung 
gedndert und im (starken) Nachweisfeld H, mit einem Kernresonanz- 
detektor nachgewiesen. Dann ist AN~H,, ho~Hg und statt (2) 
erhalt man die Beziehung 


e~H, Hp, (3) 


d.h. die verfiigbare Nachweisleistung hangt nur von den Feldstarken Hy 
und H, ab, jedoch nicht von der Resonanzfeldstarke H). 


pa 


G b 


Fig. 1. Schema der Versuchsanordnung 


is) 
.) 


Die Felder H 4 und H p werden durch Eisenjochmagnete erzeugt, das 
Zwischenfeld durch die in Fig. 1 angedeutete Zylinderspule (f). Die 
Kinstrahlspule (e) ist unmittelbar auf das durchstrémte Glasrohr ge- 
wickelt. Die magnetische Abschirmung (s) vermindert das Streufeld 
am Ort der Einstrahlspule. 

Diese experimentelle Methode setzt voraus, daB die Durchstroémungs- 
zeit der Strecke zwischen Polarisator- und Nachweisfeld, verglichen mit 
der thermischen Kernrelaxationszeit der Fliissigkeit, hinreichend klein 
gemacht werden kann. Das ist in niederviskosen Fliissigkeiten im all- 
gemeinen erreichbar. Andererseits diirfen im Koordinatensystem des 
bewegten Kerndipols auf seinem Weg durch die Streufelder keine nicht- 
adiabatischen Feldanderungen auftreten. Das ist die Bedingung dafiir, 
da der resultierende Magnetisierungsvektor des Kernsystems auch in 
beliebig gerichteten Streufeldern stets der lokalen Feldrichtung folgt. 
Sie kann innerhalb der GroBenordnung technisch erreichbarer Stré- 
mungsgeschwindigkeiten leicht eingehalten werden. 

Zum Nachweis eignet sich im Prinzip jeder aus der Kernresonanz- 
technik bekannte Detektor. Verwendet wurde ein Autodynkreis in 
Transitronschaltung ®. 


6 KNOEBEL, H.W., u. E.L. Haun: Rev. Sci. Instrum. 22, 904 (1951). 
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Die Funktion der Versuchsanordnung wurde zunichst an Protonen 
in destilliertem Wasser gepriift. Dafiir sollen einige theoretische Grund- 
lagen kurz zusammengestellt werden. 


3. Der thermische RelaxationsprozeB 


Ein System identischer, schwach gekoppelter Kerne der Drehimpuls- 
quantenzahl J =1/2 (magnetische Quantenzahl m—=-41/2) sei einem 
Magnettfeld vom Betrag H ausgesetzt, befinde sich jedoch zum Zeitpunkt 
der Beobachtung nicht im thermodynamischen Gleichgewicht mit seiner 
Umgebung. Gefragt sei nach dem Verlauf des Ausgleichsvorgangs, der 
nach hinreichend langer Zeit zur thermodynamischen Gleichgewichts- 
verteilung der beiden Besetzungszahlen N,4/. und N 4). fithren muB. Be- 
zeichnet man mit W, bzw. W_ die Ubergangswahrscheinlichkeiten pro 
Zeiteinheit fiir Uberginge Am = +1 bzw. Am = —1 infolge der Wechsel- 
wirkung zwischen dem Kernsystem und seiner Umgebung (,,Gitter“, 
thermische Freiheitsgrade der Substanz), so kann fiir die zeitliche 
Anderung der Besetzungszahlen zunachst angesetzt werden 


CLINE a 
ae = N_1)2W, — Nu1j. W_ | 


= ae Se eel 2 Were N 4/2 Wa. | 


Fiir ihre Differenz AN=N, 4). —N 4). folgt daraus durch Subtraktion 


42N_ _N(W, —W.) — AN, +W) (5) 
wenn N=N, 4). +N 4/2 die gesamte Kernzahldichte bedeutet. Im Grenz- 
fall des thermodynamischen Gleichgewichts ist d AN =0O und das 
Maxwell-Boltzmannsche Verteilungsgesetz fordert fiir einen Zustand der 


Puergien i == = see bei einer Temperatur 7 die Besetzungszahl 
muH [+l muH |—1 
aaa aaah N mi 
= TkT Grd | Pes | 
N,,(c0) = Ne Dee eo (t+ ee]: (6) 


(N = »’N,,, ~ Maximalkomponente des magnetischen Kernmomentes, 
k Boltzmann-Konstante). Mit J =1/2 erhalt man daraus den Grenzwert 
der Besetzungszahlendifferenz 


AN (00) = Nyxja (20) —Nyjp(00) NEE. (7) 


Die Naherungen stiitzen sich auf die Ungleichung 


eH <kT, (8) 
Z. Physik, Bd. 157 
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die bei normalen Temperaturen in experimentell realisierbaren Magnet- 
feldern sehr gut erfiillt ist (z.B. Protonen, H =10000 G, Raumtempe- 
ratur: wH ~3-10%kT). Sie besagt, daB die Orientierungsenergie des 
Kernsystems im Magnetfeld klein gegen die thermische Energie des 
Gitters ist. Da auBerdem schwache Wechselwirkungsenergie zwischen 
benachbarten Kerndipolen vorausgesetzt wird, diirfen die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeiten als unabhangig vom Momentanwert der Besetzungs- 
zahlen, d.h. als Konstanten des Ausgleichsvorgangs angesehen werden. 
Dann 1aBt sich aus den Gln. (5) und (7) mit d AN =0 eine Beziehung 
zwischen W, und W_ gewinnen 


__ AN (co) | vA 
W, —W. Heol (w, + Wy) = 2, + Wy. (9) 


Aus (5) und (9) erhalt man schlieBlich die Differentialgleichung des 
thermischen Relaxationsprozesses in der bekannten Form 


faN = (W, +W.) (AN (0) —AN) = 2 (N e AN). (10) 
1 
Die Besetzungszahlendifferenz nahert sich ihrem thermodynamischen 
Gleichgewichtswert nach einer Exponentialfunktion, deren Zeitkonstante 
a 1 

A= WW ap 
iiblicherweise als ,,thermische“ oder ,,longitudinale“’ Relaxationszeit be- 
zeichnet wird. TJ, ist von der Magnetfeldstarke praktisch unabhangig, 
solange die Larmor-Frequenz der Kerndipole klein gegen die Korrela- 
tionsfrequenz der Warmebewegung ist. Gemessene Werte??? fiir Pro- 
tonen in H,O bei 20° C liegen zwischen 2,3 und 3,6 sec. 


4. Verlauf der Besetzungszahlendifferenz 
Die zusammengestellten Gleichungen liefern quantitative Aussagen 
iiber den Verlauf der Besetzungszahlendifferenz eines Fliissigkeitsteil- 
chens auf seinem Weg durch die verschiedenen Magnetfelder (ohne 
Einstrahlung im Zwischenfeld). Zunachst existiert im erdmagnetischen 
Feld H fg eine Gleichgewichtsmagnetisierung mit der Besetzungszahlen- 


differenz AN,. Im Polarisatorfeld H 4 beginnt ein RelaxationsprozeB der 
beschriebenen Form und man erhalt aus (10) mit dem Anfangswert 


AN, so und dem Gleichgewichtswert JN (co) =N Leet die Be- 


setzungszahlendifferenz des Kernsystems nach einer Verweilzeit t 


oa 


* BLOEMBERGEN, N., E.M. PurcELL u. R.V. Pounp: Phys. Rev. 73, 679 (1948). 
8 CuraroTti, G., G. CHRISTIANI u. L. Grutrotro: Nuovo Cim. 1, 863 (1955) 
° Brown, R.I.S.: Bull. Amer. Phys. Soc. II/3/3, 166 (1958). 

10 HENNEL, J.W., u. A.Z. HRYNKIEWICz: 7. Coll. AAV PAB Reba barise1O5 Se 


Kernresonanz in schwachen Magnetfeldern 389 


zwischen den Querschnitten 0 und a (vgl. Fig. 1) 


AN(a) = |(Hp—H,)e 7 +H,|. (12) 
Mit dieser Besetzungszahlendifferenz verlaBt die Fliissigkeit das Pola- 
risatorfeld und gelangt durch dessen Streufelder an den Ort c der Ein- 
strahlspule im Zwischenfeld H, und weiter zum Nachweisfeld Hp. 
Dabei unterliegt das Protonensystem einem entgegengesetzten Relaxa- 
tionsprozeB, der ebenfalls durch (10) beschrieben wird. Jedoch ist der 
angestrebte Gleichgewichtswert nun ortsabhangig (bzw. fiir das bewegte 
Kernspinsystem zeitabhangig) und die Integration liefert fiir die Be- 
setzungszahlendifferenz in einem Punkt x der Strémungsbahn 


AN a= Ne ye (x) 


kT 
mit 
H* (x) =|(He — Hy)e TSH (aeae tn (13) 
und 
H(a, x ==, [# 16 Ne oT, ih oe 
(a, 2) = f W(x) 


(oe = (x—a)/v, 0 Stromungsgeschwindigkeit auf der Strecke x — a. H(x) 
Betrag des lokalen Feldvektors langs der Stroémungsbahn). Die GréBe 
H*(x) besitzt die Bedeutung einer aquivalenten Gleichgewichtsfeld- 
starke im Punkt x. 

Als Beispiel sei die Besetzungszahlendifferenz AN(c) am Ort der 
Einstrahlspule im Zwischenfeld H, abgeschatzt. Im Polarisatorfeld 
steht der Fliissigkeit ein Feldraum von etwa 100 cm? zur Verfiigung. 
Durch Umwegstege (s. Fig. 1) wird fiir angenahert gleiche Aufenthalts- 
dauer aller Fliissigkeitsteilchen gesorgt. Der Rohrquerschnitt zwischen 
quunduc betragt g;,,—0,14 cm?,’ die: Entiernung ¢—a@—=56.cm, Bei 
einer Pumpleistung (DurchfluB) von Q=25 cms? ist dann 1,,~45s 
und t,,0,3 s. Mit H,*15000G und 7, 3s folgt aus (13) 


H*(c) © 10000G, 


wenn H, und H(a,c) gegen H, vernachlassigt werden. Am Ort der 

Einstrahlspule steht also standig eine Kernmagnetisicrung zur Ver- 

fiigung, die der Gleichgewichtsmagnetisierung in einem Feld von etwa 

40000G entspricht. Sie kann durch héhere Polarisatorenergie grund- 

saitzlich noch vergréBert werden. Der relativ geringe Beitrag des Zwi- 

schenfeldes H, ist in dem vernachlissigten Integralausdruck H (a, c) ent- 
26* 
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halten. (Fir Hi =100 Gist COO) 10%.) Die kleinste experimentell 


H*(c) 

realisierbare Zwischenfeldstarke war etwa 10°-2G. In diesem Fall ist die 
Ve les Ee : 

verfiigbare Magnetisierung um den Faktor — es 10° gréBer als die 


0 . - 
Gleichgewichtsmagnetisierung, die sich im thermodynamischen Gleich- 
gewicht im Feld H, einstellen wiirde. 
Zum Detektor gelangt die Besetzungszahlendifferenz 


AN (6) = 24 [H*(c) + H(c,s)]e % 


(b liegt am Anfang der Nachweisspule, vgl. Fig. 1). Aus der gemessenen 
Feldverteilung H(x) und den angegebenen Zahlenwerten erhalt man durch 
graphische Integration 

ae <5-10° fir H,<100G, 
d.h. H(c, b) kann im allgemeinen gegen H*(c) vernachlassigt werden. 
Dann folgt aus (14) 


Teh 


AN(b)=AN(c)e ™. (15) 


Fiir den Proportionalitatsfaktor ergibt sich mit )—c=52cm und den 


Teb 


oben genannten Wertene 7 0,9. 


5. Nachweis 


5.1. Methode. Im Nachweisfeld durchstrémt die Fliissigkeit den 
Spulenraum eines Parallelschwingkreises, dessen Eigenfrequenz vp, etwa 
gleich der Larmor-Frequenz der Protonen im Feld Hp ist. Das elektro- 
magnetische Wechselfeld tauscht mit dem Kernsystem Energiequanten 
hw aus und induziert damit Uberginge Am = -+1 zwischen den beiden 
Energiezustanden der Kerndipole. Jedes absorbierte bzw. emittierte 
Photon andert die Besetzungszahlendifferenz um — 2 bzw. +2. Ther- 
mische Relaxationsprozesse sind wahrend der Aufenthaltsdauer tg <T, 
eines Fltissigkeitsteilchens im Spulenraum vernachlassigbar. Zwischen 
der zeitlichen Anderung der Besetzungszahlendifferenz und der pro Zeit- 
einheit aus dem Wechselfeld absorbierten Energie ¢ besteht demnach die 
Beziehung 


1 d rs 7 
est ho [ < AN(?, t) aV (16) 
(Vr) 
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wenn AN(r,¢) den Momentanwert der Besetzungszahlendifferenz im 
Punkt 7 und V; das gesamte Fliissigkeitsvolumen im Spulenraum be- 
deutet. 

Es sei P, 4/2. 4/2(7, ¢) die Wahrscheinlichkeit, einen isolierten Kern- 
spin, der im Zustand m= + 1/2 in die Nachweisspule einlauft, am Ort 7 
im Zustand m’—= — 1/2 zu finden. Da nur induzierte Ubergange betrachtet 
werden und die Bahnkurve eines Kernmomentes nicht merklich von 
dessen Orientierung abhiangt, ist 

Pisyje> ap?!) = Pap. 4ia(7,t) =P, 2). (17) 
Diese Einzelwahrscheinlichkeit mége von n Parametern a, && ... %; .- 


1 


abhangen. G(a,...%,) sei eine normierte Verteilungsfunktion. Durch 


Ky 


Integration erhalt man die mittlere Ubergangswahrscheinlichkeit 


Pt) — | 3) Gla... &,) Pt, oq ano, pda, (18) 
(a1) (%n) 1 

die mit der Besetzungszahlendifferenz im Punkt ” durch die Beziehung 
AN(7,t) = AN(b) (1—2P (7, 2)) (19) 

verkniipft ist. (AN (b) Besetzungszahlendifferenz am Spulenanfang.) Fiir 

den EnergiefluB folgt aus (16) und (19) 


yy 
Ky 


€ =hwp Vr AN (b) W(t) (20) 
mit elk [a ae 
AO = | 2, nav. 
(Vp) 


Als Parameter «, kommen in Betracht: die Aufenthaltsdauer eines Kern- 
spins zwischen Spulenanfang und Punkt 7’, seine Drehimpulsquantenzahl, 
sein magnetisches Moment, die Wechselfeldstarke langs seiner Bahnkurve 
und die Differenz Ay=yv,—vg zwischen seiner Larmor-Frequenz », 
und der Schwingkreisfrequenz yz. Dieser Resonanzabstand hangt 
seinerseits von der Magnetfeldverteilung langs der Bahnkurve ab und 
enthalt auBerdem einen periodisch zeitabhangigen Anteil, da die Magnet- 
feldstarke aus Nachweisgriinden moduliert wird. Bei stationarer Str6- 
mung rithrt die Zeitabhangigkeit nur von der Modulation her, d.h. W(?) 
ist eine rein periodische Funktion. Bei turbulenter StrO6mung tritt zu- 
satzlich ein im wesentlichen statistischer Anteil auf, der sich den iibrigen 
Rauschquellen iiberlagert. Die Trennung geschieht experimentell durch 
Beobachtung stehender Oszillographenbilder, wobei die periodischen 
Zeitfunktionen in zeitunabhangige Ortsfunktionen transformiert werden. 

Die bisher nicht genannten Spin-Spin-Wechselwirkungen hangen von 
der Substanz ab, in der die untersuchten Kerndipole enthalten sind 
(Kernabstande, Korrelationszeiten). Als internukleare Wechselwirkun- 
gen besitzen sie keinen unmittelbaren EinfluB auf die Gesamtenergie 
eines Kernspinsystems, tragen aber zur spektralen Verteilung der 
Larmor-Frequenz bei. Dieser Beitrag laBt sich durch die Funktion 


Z. Physik. Bd. 157 26a 
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G(,... %) prinzipiell erfassen. Da jedoch in niederviskosen, reinen 
Fliissigkeiten die Spin-Spin-Relaxationszeit 7, Tj, ist (ber Abwei- 
chungen bei Anwesenheit paramagnetischer Ionen s.177%), sind auBer den 
thermischen Relaxationsprozessen im allgemeinen auch die Spin-Spin- 
Wechselwirkungen wahrend der Durchstrémungszeit vernachlassigbar. 

Alle genannten Parameter bzw. ihre Verteilungsfunktionen sind durch 
die Wahl der Fliissigkeit und durch die experimentellen Daten festgelegt. 
Fiir eine vorgegebene Kernart in vorgegebener Substanz ist W(t) also 
eine Apparatefunktion, die nicht von den Besetzungszahlen abhangt. 
Der resultierende EnergiefluB (20) ist demnach der nachzuweisenden 
Gr6Be AN (b) proportional. 


5.2. Detektor. Der verwendete Transitrondetektor® besteht aus dem 
genannten Schwingkreis und einem parallel geschalteten Zweipol mit 
fallender Charakteristik (negativer Wirkleitwert) als Energiequelle. Die 
gemeinsame Spannungsamplitude U stellt sich so ein, daB die im Zeit- 
mittel vom Zweipol gelieferte Energie gleich der im Schwingkreis ver- 
brauchten ist, hangt also von dessen Energiebilanz ab. Ihr stationarer 
Wert laBt sich nach VAN DER PoL™ berechnen. Bei hinreichend hoher 
Kreisgiite (9 >1) verursacht eine kleine Wirkleistungsanderung ¢ die 
Amplitudenanderung Tie a oa) “ (21) 

ON, Ab op 
(Ap Wechselfeldamplitude, V,, Spulenvolumen). Die Konstante A, 
enthalt elektrische Daten des Schwingkreises und des Zweipols. Aus (20) 
und (21) erhalt man 


AU =— * Ye w(t) AN (0) (22) 
T ‘sp 
mit W’ (t) = ae . W(t) ist in erster Naherung ie proportional, W’ (¢) 
B 


daher unabhangig von EE bzw. U. Bei linearer Gleichrichtung wiirde die 
Detektorausgangsspannung der Amplitude U umgekehrt proportional 
sein. Diese meBtechnisch unbequeme Spannungsabhangigkeit laBt sich 
vermeiden, wenn die Schwingkreisspannung im quadratischen Kenn- 
linienbereich einer Demodulatorstufe gleichgerichtet wird. Am Detektor- 
ausgang entsteht dann die Spannung 
SA ne = Kk Wi 
Ui) =— KU AU =k, re W'(t) AN (0). (23) 
sp ‘ 

Diese Spannung liegt am Vertikalverstarker eines Oszillographen, dessen 
Zeitablenkung mit der Modulationsfrequenz gesteuert wird. Durch 


11 ZIMMERMANN, J.R.: J. Chem. Phys. 21, 1605 (1953); 22, 950 (1954). 
2 RUVEIND eA. DANS WSS 10244074055): 


18 LAUKIEN, G., u. J. SCHLUTER: Z. Physik 146, 113 (1956). 
4, VAN DER Pov: Jb. drahtl. Telegr. 28, 178 (1926); 29, 114 (1927). — Proc. 


Inst. Radio Engrs. 22, 1051 (1934). 
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Substitution der periodischen Zeitfunktionen gewinnt man die Gleichung 
des stehenden Oszillographenbildes 

Ci(E) kw (¢(€)) AN (b) (24) 
(¢ Abszisse auf dem Oszillographenschirm). Die Konstante K enthilt 
nur Kenndaten der Detektorelemente, den Fiillfaktor V;, V., und den 
Verstarkungsfaktor des Vertikalverstairkers. Die Funktion W’(t(é)) 
beschreibt die Form der beobachtbaren Resonanzkurve. Ihre Berech- 
nung gelingt nur in Sonderfallen und ist in diesem Zusammenhang nicht 


Fig. 2. Protonensignal in H,O, stromend Fig. 3. Protonensignal in H,O, ruhend (O=0 
f 2 2 ) 


(O==2remssset} 


erforderlich. Zur Messung der GroBe AN (bd) geniigt ein Ordinatenwert, 


etwa der Extremwert ; a) ; . 
Corea AN NONE (25) 
W.4, ist eine Apparatekonstante. U,,,, ist die zur Messung verwendete 


Signalspannung. 

Fig. 2 zeigt eine Oszillographenaufnahme des Protonensignals in 
destilliertem Wasser. Es war vp =20,8 MHz, U 1,4 V, H, =0,2G, 
Modulationshub 2H, =20G, Modulationsfrequenz »,,=50 Hz. Die 
relativ groBe Spannungsamplitude sichert eine hinreichend kleine Ein- 
schwingzeit des Transitrons (vernachlassigbare Riickwirkung auf die 
Kurvenform). 

Die Halbwertsbreite des Signals betragt etwa 0,5 G. Die mittlere 
Aufenthaltsdauer eines Protons im Spulenraum war tg=7ms, die 
Dauer eines Resonanzdurchgangs ¢, =2 ms und die Zeit zwischen zwei 
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aufeinanderfolgenden Durchgangen (halbe Modulationsperiode) 3 7, = 
10ms. Es ist demnach t,<1,<47,,. Daraus folgt, daB ein Proton 
— abgesehen von der unmittelbar an die Rohrwand angrenzenden 
Schicht — héchstens einen Resonanzdurchgang erlebt. Sattigungs- 
probleme im iiblichen Sinn treten dabei nicht auf. Dagegen ist das 
Protonensystem in ruhender Fliissigkeit infolge der groBen thermischen 
Relaxationszeit weitgehend gesittigt: Fig. 3 zeigt eine Aufnahme bei 
angehaltener Strémung unter sonst unveranderten Bedingungen. 

Die Schwebungen (wiggles) des Signals sind im wesentlichen auf den 
nichtadiabatischen Modulationsverlauf zuriickzufithren. Die Resonanz- 
kurve ist von links nach rechts geschrieben und der Riicklauf dunkel- 
gesteuert. 

Aus der Proportionalitat 

U ~e~AN (b) (26) 


folgt, daB der Energieflu8 und damit die Detektorspannung ihre Rich- 
tung umkehren, wenn AN (bd) das Vorzeichen wechselt. Je nach dem, 
ob in der einstr6menden Fliissigkeit die tieferen oder die héheren Ener- 
gieniveaus starker besetzt sind, wird dem Schwingkreis Energie entzogen 
(Absorption) oder zugefiihrt (induzierte Emission). Strémt Fliissigkeit 
mit ausgeglichenen Besetzungszahlen ein (AN (b) =0), so wird U(é) = 
é(t)=0. Das ist eine unmittelbare Folge der Beziehung (17) und der 
Vernachlassigung thermischer Kelaxationsprozesse im Nachweisfeld 
(t,< T,). Die experimentelle Bestatigung ist einfach: bei abgeschal- 
tetem Polarisatorfeld verschwindet das Signal vollstandig. 


6. Einstrahlung im Zwischenfeld 


6.1. Experimentelle Anordnung. Das Zwischenfeld wird durch eine 
Zylinderspule von 65 cm Lange und 6,5 cm Durchmesser mit 40 Win- 


dungen pro Zentimeter erzeugt. Ihrem Feldvektor H oo Uberlagert sich 
das Streufeld H, der beiden Elektromagnete A und B und das Erdfeld He 


Hy = Ho i. Hy = Hy, + Ap. (27) 


Der resultierende Vektor H, zeigt um so genauer die Achsenrichtung der 
Feldspule, je kleiner die gesamte Restfeldstairke Hp gegen Hy, ist. Die 
beiden Felder He und Hy, sind antiparallel gerichtet und so justiert, 
dai am Ort der Einstrahlspule ein Minimum der Restfeldstarke liegt. 
Sie betragt dort ohne magnetische Abschirmung etwa 0,1G, mit Ab- 
schirmung 0,01 G. Hy, kann zwischen 0 und 100 G variiert werden. 

Die beiden Elektromagnete A und B sind in Serie geschaltet. Damit 
ist das Streufeld iiber H; an die Transitronfrequenz angeschlossen und 
kann mit Hilfe des Detektorsignals konstant gehalten werden, (Da der 
Abszisse des Oszillographenschirms durch die Modulation eine Magnet- 


—— —— 
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feldskala zugeordnet ist, liegt bei fester Transitronfrequenz das Streu- 
feld im ganzen Raum fest, wenn das Detektorsignal an einer bestimmten 
Stelle — z.B. in der Mitte — des Bildschirms steht). 

Die Einstrahlspule ist 4cm lang und besitzt 1216 Windungen, in 
5 Lagen auf ein Glasrohr von 0,64cm AuBendurchmesser gewickelt. 
Sie wird aus einem RC-Generator (Frequenzbereich 30 Hz — 300 kHz. 
Quellwiderstand 100 Q) gespeist, der mit Hilfe eines Normalfrequenz- 
generators geeicht wurde. 

Der Widerstand R/ =3 kQ begrenzt die Generatorbelastung (Fig. 4). 
Als MaB fiir die Wechselfeldstarke kann wahlweise die Spannung Up, 
am Vorwiderstand #, oder die Spannung U; zwischen den Spulenenden 


Fig. 4. Schaltung der Einstrahlspule 


herangezogen werden. Die erstgenannte MeBmethode erweist sich natur- 
gemaB bei niederen Frequenzen als vorteilhafter. Korrekturen beziiglich 
der Wicklungskapazitaten (Resonanziiberhdhung des Spulenstroms) 
bleiben unter 1% fiir »<30kHz. Zur Spannungsmessung wird ein 
RGéhrenvoltmeter (MeBbereich 3-10°V — 10V, Frequenzbereich 
20 Hz — 1MHz, Eingangswiderstand >500kQ, Eingangskapazitat 
<40 pF) verwendet. Die Achse der Einstrahlspule schlieBt mit der Feld- 
spulenachse einen Winkel #’ =a/4 ein. (Diese Neigung ist fiir Mehr- 
quantentibergange’ von Bedeutung. Bei Larmor-Resonanziibergangen 
muB8 sie lediglich zur Ermittlung der Wechselfeldkomponente senkrecht 


H, in Rechnung gesetzt werden.) 

6.2. Ubergangswahrscheinlichkeit und Drehwinkel des Magnetisie- 
rungsvektors. Die Wahrscheinlichkeit, einen isolierten Spin der Dreh- 
impulsquantenzahl J =1/2, der zur Zeit fy im Zustand m= -+-1/2 (be- 
zogen auf H,) einem Strahlungsfeld konstanter Amplitude ausgesetzt 
wird, zur Zeit ¢im Zustand m’ = — 1/2 zu finden, ergibt sich aus der L6- 
sung der zugehérigen Schrédinger-Gleichung zu (vgl. z. B.'8) 

2 = = 
Prin. n= Gare 9! a VEO FOR! 28) 


15 WILKING, S.: Z. Physik 157, 401 (1959). 
16 Ramsey, N.F.: Molecular Beams. Oxford 1956. 
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wenn das Strahlungsfeld in einer Ebene senkrecht H, zirkular polarisiert 
ist. (t =t—t,, H, Betrag des rotierenden Feldvektors, y gyromagneti- 
sches Verhiltnis, Am =m —y H, Resonanzabstand, w Generatorfrequenz.) 
Dieser Ausdruck gilt nach BLocH und SIEGERT!? mit 
Aw =o—yH,—do und dwo= ae (29) 
4H, 
in erster Naherung auch fiir ein linear polarisiertes Feld der Amplitude 
2H, senkrecht H,, solange H,< Hy, ist. dm ist die sog. Bloch-Siegert- 
Resonanzverschiebung. 

Unter gewissen Homogenitétsvoraussetzungen beschreibt (28) z. B. 
das Verhalten wechselwirkungsfreier Dipolmomente im Molekularstrahl, 
wenn 7 ihre Laufzeit durch die Einstrahlspule bedeutet. Offenbar sollten 
auch die Kerndipole einer strémenden Fliissigkeit dieser Gleichung ge- 
horchen, wenn sowohl Spin-Gitter- als auch Spin-Spin-Wechselwirkun- 
gen wahrend der Durchstr6mungszeit vernachlassigbar sind, wenn also 


die Ungleichung $2 TE (30) 
erfillt ist. FirsO = 20.am*s ist 73-107 Se (1 Pacer 
tonensystem kann demnach im Feldraum der Einstrahlspule als Strom 
wechselwirkungsfreier Kerndipole angesehen werden. Sind aufBerdem 
H,, H, und die Strémungsgeschwindigkeit hinreichend homogen, so 


erhalt man unmittelbar aus (28) mit 

P. 12-512 = bE A = ee) (31) 
die Besetzungszahlendifferenz AN (t) und wegen AN ~M, zugleich die 
longitudinale Komponente M,(t) des Magnetisierungsvektors M nach 
einer Laufzeit t durch die Einstrahlspule zu 
AN (1) bg M,(t) (Aw)? + (y Ay)? cost |/(A@)? + (vy Hy)? 
AN (0) M (Aq@)? + (y H,)? 
wenn AN (0) bzw. M,(0) = M die Anfangswerte bedeuten. Fiir ein 
reines Drehfeld laBt sich diese Funktion auch auf klassischem Weg, etwa 
mit Hilfe eines rotierenden Koordinatensystems, vollkommen_ streng 
ableiten (vgl. z.B. 18% 19), Sie besitzt in bezug auf die Variable Am ein 
Resonanzextremum bei dw =0. AuBerdem tritt eine Folge symmetrisch 
gelegener, schwacherer Nebenextrema auf, die hier nicht naher unter- 
sucht werden sollen. Hat man, etwa durch Variation der Generator- 
frequenz wm, das Resonanzextremum aufgesucht, so wird 


AN (t) EN 
a ake == COSy iy 1. (33) 


Fir den von H, und M eingeschlossenen Winkel « folgt daraus 


ee tO (34) 
1” BLocu, F.,.u. A. SreGERT: Phys. Rev. 57, 522 (1940). 
8 RaBi, L.1., N.F. Ramsey u. J. Scuwincer: Rev. Mod. Phys. 26, 167 (1954). 
19 LAUKIEN, G.: Z. Naturforsch. 11a, 222 (1956) 
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Wahlt man z.B. yH, t =2/2, so dreht 
sich der Magnetisierungsvektor in die 
Ebene senkrecht Hy, seine z-Kompo- 
nente verschwindet, die Besetzungs- 
zahlen sind ausgeglichen und. das 
Detektorsignal muB ebenfalls  ver- 
schwinden. Fir -7 GH, += dreht 
sich der Vektor antiparallel H,, 
die Besetzungszahlen sind vertauscht 
und man erwartet ein negatives 
Sighdl. Mir yj ¢=2e hat der 
Vektor wieder seine Ausgangslage 
erreicht. 

Fig. 5 zeigt eine Folge von Einzel- 
aufnahmen des stationdren Detektor- 
signals. Es war t =const und Am =O bel 
y=500 Hz. A, wurde nach jeder Auf- 


nahme um den Betrag 4H, = $ A, (a/2) 
erhoht, die Magnetisierung also jeweils 
um 30° weitergedreht. (4, (2/2) wurde 
aus der ersten Nullstelle ermittelt.) Die 
Strémung war turbulent bei einer Rey- 
nold-Zahl von R, ® 4000 ® 3,5 Rourit- 
Die Signalspitzen liegen auf einer cos- 
Linie, deren Amplitude jedoch infolge 
der Inhomogenitat von Str6mungsge- 
schwindigkeit und Wechselfeld mit 
wachsendem Drehwinkel abnimmt. Bis 
etwa zur 12. Nullstelle legen die Signal- 
spitzen beobachtbar tiber dem Rausch- 
pegel. Fiir gréBere Drehwinkel ist der 
Mittelwert cosyH,t = 0 praktisch 


erreicht. 


6.3. Einflu8 des Resonanzfeldes 
auf die Ubergangswahrscheinlichkeit. 
In Resonanz sollte nach (28) die 
Ubergangswahrscheinlichkeit bzw. nach 
(34) der Drehwinkel nicht von Hy 
abhangen. In Fig. 6 ist die zur Dre- 
hung des Magnetisierungsvektors um 
« =a erforderliche Einstrahlung (Span- 
nung Up, .; am Vorwiderstand R,) 
iiber der Larmor-Frequenz vy zwischen 


DT, 


yH,t 


Erklarung im Text 


Ente 


Detektorsignal fiir verschiedene Drehwinkel « = » 


3 


Fig. 
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40 Hz und 100 kHz aufgetragen. Die Hy-Skala ist durch die Beziehung 
22) =yH, (ohne Riicksicht auf Resonanzverschiebungen) zugeordnet. 
Die eingetragenen Spannungswerte sind fiir ») > 30 kHz beziiglich 
der Spuleneigenfrequenz bereits korrigiert. 

Fig. 6 bestatigt einen horizontalen Verlauf zwischen etwa 107G 
und 10 G. Der Anstieg rechts deutet darauf hin, daB die mit der Feld- 
starke anwachsende Inhomogenitatsbreite 6H, fiir Hy >10 G gegen Ay 
nicht mehr vernachlissigbar ist. Die Abweichung links ist ein Maf fiir 


die Richtung des Restfeldes Hp: DefinitionsgemaB ist H, = 1H sin 0 


A 


aris Up efp ~H 


v 


70 Gaub 


Fig. 6. Spannung am Vorwiderstand Ry in Abhangigkeit von H, fiir konstanten Drehwinkel «=a 


(H Wechselfeldamplitude, @ Winkel zwischen H und H,). Andert sich 8, 
so mu8 auch H geandert werden, wenn « konstant bleiben soll. So- 
lange Ho) >>Hp ist (oder wenn Hp zufallig parallel Jie hegt) 
ist #® unabhangig von der resultierenden Feldstarke Hy und gleich 
dem Winkel # zwischen den Spulenachsen. Wird jedoch Hy, mit Hp 
vergleichbar, so weicht ? 1m allgemeinen von # ab. Das macht sich in 
Fig. 6 unterhalb 10 + G bemerkbar. (Man findet diesen Zusammenhang be- 
statigt, wenn man die gemessene Resonanzfrequenz — unter Beriicksich- 
tigung der Resonanzverschiebung — tiber dem Feldspulenstrom J, auf- 
tragt. Die Abweichung von der Proportionalitat beginnt etwa bei 300 Hz). 

Fiir v9 =40 Hz (letzter MeBpunkt links) war Hy, =0, also H, =Hp,. 
Daraus folgt fiir die Restfeldstarke (mit Abschirmung) Hp 10? G. 
Schwachere Magnetfelder konnten mit der bisherigen Anordnung nicht 
realisiert werden. 

Berechnet man die Wechselfeldamplitude H aus der Beziehung 
pe 4mzi _ 402 — \2 UR», eft” 


(z Windungszahl, / Spulenlange) und 


101 101 ie 
eS a7 se : 17 - 
setztg ee ==" Strémungsquerschnitt} und Ure | sin’, 
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so wird Sie ang BRO! 

SLL ae (35) 
Dieser Ausdruck ist unabhangig von der Spulenlange*. Der DurchfluB 
wurde mit einer Venturidiise kontrolliert und auf etwa 1% konstant 
gehalten. Die Eichung ergab Q=(27,2+0,2)cm3s7. Weiter war 
_— (0, 420 +0,002) cm, R,= (205,0+0,4)Q, z=1216 und sin?’ = 
3/2 2-+0,006. Setzt man diese Werte mit «=z und Ve OJ SG ih 
(35) ein, so erhalt man die zur Drehung des Magnetisierungsvektors um 
180° erforderliche Spannung 


(Ory, ee = (6,18 
Der Vergleich mit Fig. 6 zeigt gute Ubereinstimmung im horizontalen 
ieereiehi. 

Dieser horizontale Bereich, in dem weder die Inhomogenitat des 
Spulenfeldes noch das Restfeld merklichen Einflu8 auf die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit besitzt, grenzt den Verwendbarkeitsbereich der 
Apparatur fiir die Untersuchung von Mehrquantentibergangen™ ab. 

6.4. Halbwertsbreite. Andert man 4m bei konstanter Wechselfeld- 
starke, so durchlauft die Signalspitze eine durch (32) gegebene Resonanz- 
kurve. Bei optimaler Einstrahlung (y H, t =z) betragt deren Halbwerts- 


(eae OK gee 


eine 0,12) mV. (36) 


poe 2AM, gemess, = (37,8 + 0,6) Hz, (37) 
gemessen im Feldbereich zwischen 0,05 und 0,5 G. Andererseits berech- 
net man aus (28) oder (32) mit yH,t =z, T= a Q” 1=4,00+0,05cm 
und den bereits genannten Zahlenwerten fiir Q und d 

2A, verechn. = (39,4 + 0,5) Hz. (38) 


Die Abweichung betragt etwa 4% und liegt auBerhalb der Fehler- 
grenzen. Sie diirfte vorwiegend auf die Abweichung der raumlichen 
Amplitudenverteilung von der angenommenen Rechteckform (A = const 
im Spulenraum der Lange /, H =0 im AuBenraum) zuriickzufithren sein, 
die sich auf die Halbwertsbreite der Resonanzkurve starker auswirkt 
als auf den Drehwinkel im Resonanzextremum (s. Anhang). 


7. Kernverstarker 

Ist die Bedingung yH, t == erfiillt, so kehrt sich die Richtung des 
resultierenden Energieflusses im Nachweiskreis um: Ein gewisser Ener- 
giebetrag wird vom Kernsystem der Fliissigkeit in der Einstrahlspule 
absorbiert, gespeichert, aus der Strémungsenergie beim Anlaufen gegen 
das starkere Feld H pz erhéht und an das Strahlungsfeld des Nachweis- 
kreises abgegeben. Die emittierten Photonen kénnen dabei eine wesent- 
lich hohere Quantenenergie besitzen als die vorher absorbierten (z. B. 


—* Zum Giiltigkeitsbereich der Gl. (35) s. Anhang. 
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Faktor 108 bei Hy =10 G und Hz =10* G). Sie verstérken die Span- 
nungsamplitude am Nachweiskreis. Daher verdient die Anordnung in 
Analogie zum sog. Molekularverstarker die Bezeichnung ,,Kernverstar- 
ker‘*. Die Pumpfrequenz wird durch H, bestimmt, die Signalfrequenz 
durch Hz. Die Pumpfrequenz kann daher um mehrere GréBenordnungen 


kleiner sein als die Signalfrequenz. 

Die Anregung zu dieser Arbeit verdanke ich meinem hochverehrten Lehrer, 
Herrn Professor Dr. Cur. GERTHSEN, der ihren Abschlu8 leider nicht mehr erleben 
konnte. Herrn Professor Dr. E. HustER danke ich fiir sein Interesse am Fortgang 
der Arbeit, Herrn Dozent Dr. G. Lauxten fiir seine Unterstiitzung und Férderung, 
Herrn Dr. K. Orr fiir aufschluBreiche Diskussionen. 


Anhang is 

Der Ausdruck (35) enthalt die Annahme, daB der Amplitudenvektor H im 
Spulenraum der Lange / ortsunabhangig sei und im AuBenraum verschwinde, erfaBt 
also nicht den Einflu®B der Streuwechselfelder an den Enden der Einstrahlspule. 
AuRerdem wird gleiche Aufenthaltsdauer t=J/v fiir alle Protonen vorausgesetzt. 
Dazu sei folgende Bemerkung angeschlossen: Es laBt sich zeigen, daB (35) den 
Grenzfall eines sehr diinnen, geschwindigkeitshomogenen Flissigkeitsfadens langs 
der Spulenachse unabhangig vom Feldverlauf an den Spulenenden richtig be- 
schreibt. Man erhalt fiir Fliissigkeitsteilchen konstanter Geschwindigkeit v = Q/q, 
deren Bahnkurve im ganzen Raum (auch auBerhalb der Einstrahlspule) mit der 


Spulenachse zusammenfallt +00 
1 qsin sie Fe 
= —_ H(¢)d 
ae oo (¢) ac 
—oo +00 
~ a ATG 
(¢ Ortskoordinate auf der Spulenachse), was wegen [ © tae Goo und 
3 —b0 
— V2 URvett_ mit (35) wbereinstimmt. Die bei endlichem Flissigkeitsquer- 


Ry 
schnitt erforderlichen Korrekturglieder wurden abgeschatzt. Sie liegen innerhalb der 
Fehlergrenzen. 

Schwieriger ist die Berechnung einer Verteilungsfunktion g(t) fiir die Aufent- 
haltsdauer t der Protonen im Spulenraum, die vom Geschwindigkeitsaustausch und 
damit von der Transversalbewegung in der turbulenten Rohrstrémung abhangt 
(Reynold-Zahl R, > 4000). Der Mittelwert T einer solchen Verteilung mu jeden- 
falls mit dem in (35) benutzten Wert /q/Q zusammenfallen. Ubereinstimmung der 
daraus berechneten Spannung (36) mit den MeBwerten ist zu erwarten, wenn die 
Funktion g(t) entweder sehr schmal ist oder symmetrisch beztiglich T. Eine extrem 
schmale Verteilung ist jedoch nicht vertraglich mit dem beobachteten Signalabfall 
(Fig. 5), zu dessen quantitativer Erklarung die raumliche Inhomogenitat des Wech- 
selfeldes allein nicht ausreicht. Eine nahezu symmetrische aber nicht zu schmale 
Verteilung (etwa At1/t ~ 0,3) wiirde mit beiden Messungen vertraglich sein. 

* Etwa gleichzeitig entwickelten BeNoirT u. Mitarb.2° einen ,,MASER Aa double 
résonance nucléaire‘’ zur Magnetfeldstabilisierung, der ebenso einen ,,Kernver- 
starker” darstellt. Sie verwenden ebenfalls strémendes Wasser, jedoch nur ein 
einziges Magnetfeld und erzeugen den emissionsfahigen Zustand durch adiaba- 
tisch schnellen Resonanzdurchgang*! in einer inhomogenen Zone des Magneten. 

20 BENOIT, H., PP. Grivet, L. Guipe u. M, SAuUZADE: 72 COMPRAR. aEy sina bee 
Paris 1958; J. Phys. Radium 19, 905 (1958). 

1 Biocu, F.: Phys. Rev. 70, 460 (1946). 
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Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Karlsruhe 
Mehrquanteniibergange von Protonen* 


Von 
S. WILKING 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 17. August 1959) 


Neben der Protonen-Larmor-Resonanz wurden in H,O Resonanzen der Bedingung 
nw—=yH, (nv ganzzahlig) bis zu = 18 beobachtet, die als Mehrquantentibergange 
zu deuten sind. Dabei wird die Energiedifferenz der beiden einzigen Energiezustinde 
E(+ 1/2) und £(—1/2) von m Photonen der Energie hw geliefert, deren Dreh- 
impulskomponenten sich teilweise kompensieren. Ubergangswahrscheinlichkeiten 
wurden gemessen. Ihre Maximalwerte sind, im Gegensatz zum einquantigen Re- 
sonanzubergang, feldabhangig und nehmen mit wachsender Resonanzfeldstarke um 
so rascher ab je mehr Photonen an einem Ubergang beteiligt sind. 


1. Experimenteller Befund 


Mit einer vorausgehend beschriebenen MeBanordnung! wurden in 
H,O auBer der Protonen-Larmor-Resonanz (w=yH,) auch Resonanz- 
iibergange bei tieferen Frequenzen (w<yH,) beobachtet (y gyromagneti- 
sches Verhdaltnis, H, Magnetfeldstarke). Bis zu 18 gut auflésbare 
Resonanzstellen konnten bei festem H, aufgefunden werden. Zusammen- 
gefaBt ergibt sich folgender Sachverhalt. 

a) Die Resonanzbedingung laBt sich allgemein in der Form nw =y Hy 
schreiben, wenn eine ganze Zahl bedeutet. Diese Gleichung ist um so 
besser erfiillt, je schwacher die Einstrahlung ist. 

b) Es treten Resonanzverschiebungen auf, die bei starker Einstrah- 
lung betrachtliche Werte annehmen k6nnen. 

c) Die Halbwertsbreiten der Resonanzkurven nehmen mit wach- 
sendem  etwa proportional 1/n ab. 

d) In jeder Resonanzstelle lassen sich (ahnlich I, Fig. 5) mehrere 
volle Umdrehungen des Magnetisierungsvektors erzwingen, jedoch ist 
der Drehwinkel fiir 7 >1 nicht mehr proportional der Wechselfeldstarke. 

e) Ein vorgegebener Drehwinkel erfordert bei festem um so starkere 
Einstrahlung je gréBer Hy, ist, d.h. die Ubergangswahrscheinlichkeit 
nimmt mit wachsender Feldstarke ab. 

f) Die Ubergangswahrscheinlichkeit nimmt bei festem Hy mit wach- 
sendem 7 ab. 

* Vorgetragen auf der 23. Deutschen Physikertagung in Essen 1958. Phys. 


Verh. 1958, 112. 
1 WILKING, S.: Z. Physik 157, 384 (1959), im folgenden mit I bezeichnet. 
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¢) Die Ubergangswahrscheinlichkeit hangt fiir gerade und ungerade | 
in verschiedener Weise vom Neigungswinkel der Einstrahlspule gegen J 


> 


Habs. 
Resonanziibergange der geschilderten Art kénnten grundsatzlich von 


Oberwellen des RC-Generators verursacht werden. Dagegen sprechen jf 
zunadchst nur die Beobachtungen (e) und (g). Alle iibrigen Effekte sind, | 
wenigstens qualitativ, durch Oberwellen erklarbar. Auch die ungewohn- 


lich starke Resonanzverschiebung kann im Fall einer Oberwellenreso- 
nanz durch die gleichzeitig anwesende Grundfrequenz verursacht werden. 


Folgender Befund schlieBt jedoch den Oberwelleneinwand aus: Durch J 
vorgeschaltete Bandpisse, sowie durch Abstimmung der zum Schwing- | 


kreis erganzten Einstrahlspule war es méglich, den Frequenzbereich in 


der Umgebung der Larmor-Frequenz mw (vermutete Oberwelle) um etwa 


+15 db gegeniiber der Grundfrequenz zu andern. Dabei war keine Signal- 
anderung beobachtbar, d.h. im Einstrahlstrom enthaltene Oberwellen 
liefern keinen beobachtbaren Beitrag. Die beschriebenen Resonanziiber- 
gange miissen demnach durch die Grundfrequenz w induziert werden. 


2. Energie- und Drehimpulsbilanz 


Es kommen nur magnetische Dipoliiberginge der FormAm = -+-1 
zwischen den beiden einzigen Energiezustanden (+ 1/2) und E (— 1/2) 
der Protonen in Betracht. Zwischenniveaus sind nicht existent. Als 
Energiegleichung geschrieben lautet die Resonanzbedingung 


nho = yh =E(—*)2) — E(+*/2). (1) 


(Vorzeichenregelung: E(m) = — myh H,). hw ist die Quantenenergie 
des Wechselfeldes. Es miissen folglich 7 Photonen an jedem Ubergang 
beteiligt sein. Andererseits muB aber mit jedem Ubergang, unabhangig 
von der Zahl der daran beteiligten Photonen, eine Drehimpulsanderung 
vom Betrag | Am h| =1 - kh verbunden sein. 


Durch die Drehimpulsbilanz werden die geschilderten Uberginge 
unterschieden von Mehrquanteniibergangen der Form n = | 4m|> 1 mit 
der Drehimpulsanderung |A mh| =nh, die an die Existenz von Zwischen- 
niveaus gebunden sind und zwischen Termen vorkommen, fiir die ein 
Einquantentibergang normalerweise verboten ist (siehe z.B.2~4). Sie 
sind dagegen vergleichbar mit den von HUGHES und GRABNER® zwischen 


2 Kuscu, P.: Phys. Rev. 93, 1022 (1954). 

° BROSSEL, J., B. Cacnac u. A. KastLer: J. Phys. Radium 15, 6 (1954). 

4 AttTHorr, K.H., u. H. Kriicer: Naturwiss. 41, 368 (1954). 

5 HuGHEs, V., u. L. GRABNER: Phys. Rev. 79, 314, 829 (1950). — GRABNER, L., 
u. V. HuGcues: Phys. Rev. 82, 561 (1951) 


| 


| 
i 
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Quadrupol-Hyperfeinstrukturtermen in Rb®F gefundenen Doppel- 
quantenitibergangen (m =2) und den von MARGERIE und BrossEL® im 
optisch orientierten Natriumdampf zwischen Zeeman-Termen des Na- 
Grundzustandes beobachteten Ubergangen (7 =2, 3, 4). 

Zur Frage der Drehimpulserhaltung ist folgende Deutung moglich: 
Man kann den Wechselfeldvektor zerlegen in eine longitudinale Kompo- 


nente parallel Hy und zwei dazu senkrechte, entgegengesetzt rotierende 
Komponenten. Die gesamte Wechselfeldenergie wird damit aufgeteilt 
in zwei zirkular polarisierte und einen linear polarisierten Anteil. Die 
zirkular polarisierten Photonen (Spinkomponenten +1 bzw. —1) 
liefern zur Drehimpulsanderung eines Kerndipols die Beitrage +h 
bzw. —h. Durch ein longitudinales, linear polarisiertes Feld dagegen 
wird die magnetische Quantenzahl erfahrungsgemaB nicht gedndert. 
Den Komponenten des Wechselfeldvektors lassen sich also drei Photonen- 
typen zuordnen, die sich durch ihre Beitrage +, —h, 0 zur resultieren- 
den Drehimpulsanderung eines Kernspins unterscheiden®. Aus der Zahl 
der méglichen Photonenkombinationen werden die zulassigen durch den 
Drehimpulserhaltungssatz ausgewahlt. 

Diese Deutung erklart bereits qualitativ den experimentellen Befund 
g): Zur Erzeugung ungerader Ubergiinge (7 =1,3,5,...) geniigen offenbar 
die zirkular polarisierten Wechselfeldkomponenten wahrend an geraden 
Ubergingen (n =2, 4, 6, ...) notwendig eine longitudinale Komponente 
beteiligt sein muB. Es ist daher verstandlich, daB sich die Neigung der 
Einstrahlspule auf die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir gerade bzw. 
ungerade 7 in verschiedener Weise auswirkt *. Im reinen Drehfeld diirfen 
Mehrquanteniibergange dieser Art nicht méglich sein, wohl aber die oben 
erwahnten Ubergange mit Zwischenniveaus. 


3. Messung der Ubergangswahrscheinlichkeit 

Am auffalligsten erscheint die Beobachtung e), wonach die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit von der Resonanzfeldstarke abhangt, was fiir ein- 
quantige Resonanziibergange nicht zu erwarten ist und im hinreichend 
homogenen Magnetfeld auch nicht beobachtet wird**. Um diesen Zu- 
sammenhang quantitativ zu untersuchen, wurde in jeder Resonanzstelle 
die gleiche Zahl von Ubergangen induziert — d.h. die gleiche Zahl von 
Protonen ,,umgeklappt“ bzw. der Magnetisierungsvektor um den gleichen 
Winkel « gedreht ** — und die dazu erforderliche Wechselfeldamplitude 
H(n) gemessen. In Fig. 1 sind itber der Larmor-Frequenz 9 (bzw. der 


~ 


zugeordneten Feldstarke Hy) die Relativwerte H(m)/H(1) fiir « =2/2 und 
* Quantitative Untersuchung ist im Gang. 
xx Vel. I, Abschn. 6. 
6 MARGERIE, J., u. J. BRossEL: C. R. Acad. Sci., Paris 241, 373 (1955). Vgl. 
auch WINTER, J.M.: J. Phys. Radium 19, 802 (1958). 
Z. Physik. Bd. 157 27, 
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n<6 aufgetragen. Die Ordinate ist also ein MaB fiir die Wahrscheinlich- 
keit eines von m Quanten verursachten Ubergangs, bezogen auf den ein- 
quantigen Ubergang im gleichen Magnetfeld. Je hoher ein MeBpunkt 
in dieser Darstellung liegt, desto unwahrscheinlicher ist der betreffende 
Ubergang. 

Dem Drehwinkel « = 2/2 entspricht die erste Nullstelle des Nachweis- 
signals*, der Detektor fungiert somit nur als Nullindikator. Die Punkte 


Fig. 1. Messung der Mehrquanten-Ubergangswahrscheinlichkeit. Aufgetragen ist die relative Wechselfeld- 

amplitude H(n)/H(1) als Funktion der Magnetfeldstarke H, bzw. der Larmor-Frequenz » fiir konstanten 

Drehwinkel « = 2/2 des Kernmagnetisierungsvektors (d.h. fiir eine konstante Zahl induzierterProtonen- 

libergange). Parameter ist die Zahl n der an einem Ubergang beteiligten Photonen. Einquantige Ubergange 
wiirden in dieser Darstellung auf einer horizontalen Geraden der Ordinate 1 liegen 


einer MeBreihe liegen vertikal iibereinander. Einquantige Ubergange 
besitzen detinitionsgemaB die Ordinate 1. Ihre Absolutmessung ergab 
einen Fig. 6,1 analogen Verlauf mit dem Mittelwert (Up, ctt)a=aj2= 
3,07 mV im horizontalen Bereich. Die Achse der Einstrahlspule war, 


wie in I beschrieben, um 45° gegen H, geneigt. 


in dieser doppelt logarithmischen Skala lassen sich alle Punkte mit 
gleichem Parameter ” fiir Hy<10G durch gerade Linien verbinden. Die 


* Vgl. I, Abschn. 6. 
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Gleichung dieser Geradenschar besitzt die allgemeine Form 


Ig 2) — a(n) ig 72. (2) 


mit der Steigung a(m) und dem Abszissenschnitt b(n). Fiir die Aus- 
gleichsgeraden ergeben sich die in der Tabelle eingetragenen Werte. 
Die MeBpunkte bei Feldstarken H)>10G enthalten systematische 


Abweichungen (Feldinhomogenitat, vgl. I, Fig. 6) und wurden in die 
Ausgleichsrechnung nicht einbezogen. 


4. Vergleich mit theoretischen Ergebnissen 


Die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit fiir induzierte 
magnetische Dipoliibergange wurde von J. WINTER? in héherer quanten- 
theoretischer Naherung wiederholt. Er lat ein beliebig polarisiertes, 
jedoch schwaches Strahlungsfeld zu und findet in der Umgebung der 


Frequenzen w = ae ganzzahligem m einen Ausdruck der Form* 
naa 2 ps Re 
Fe s—>— 4/2 (A w)? SOY? Sau 2 & V( ) ale (3) 
mit Aw =nw —yH,—do(n), 


der die beschriebenen Mehrquanteniiberginge enthalt. Die Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit durchlauft eine Folge von Extremwerten fiir nw = 
yH, +06. Die Resonanzverschiebung dw entspricht der Bloch-Siegert- 
Verschiebung, hangt aber noch von der Ordnung ” einer Resonanzstelle 
ab. @ ist eine Funktion der Bestimmungsstiicke des Strahlungsfeldes 
(Frequenz, Amplitude, Polarisation) und des Parametersm. Fiir ein 


linear oszillierendes Feld, dessen Amplitudenvektor H mit H, den 
Winkel ? einschleBt, wird 


Q = es (8), (4) 


worin die Funktion /(,#) nicht von den Feldstarken abhangt. 


Die angegebenen Gleichungen enthalten die Annahme yH <0), int 
Giiltigkeitsbereich ist also auf schwache Einstrahlung beschrankt. 

Aus (3) lassen sich die beobachtbaren GréBen berechnen. Insbeson- 
dere erhalt man fiir den Drehwinkel des Kernmagnetisierungsvektors in 
einer Resonanzstelle der Ordnung ** 


a(n) —— 27. (5) 


* Vgl. dazu I, (28) und (29). 
*k Vel. dazu I, (34). 
7 WinTER, M. J.: C. R. Acad. Sci., Paris 241, 375, 600 (1955). 
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Der beschriebenen MeBmethode entsprechend muB fiir jeden MeBpunkt 
a (2) =a«(1) =const sein. Daraus folgt mit (4), (5) und wegen CAG yi — 
yH,(1)t =y H(1) th sin # die Beziehung 


A(”)\" rig 9 = (20) 6) 

Durch Umformung gewinnt man eine Gleichung der Form (2) 
28) Eee 7 
lg A) \ } g jie (7) 


Der Vergleich mit (2) liefert 
1 
Bo fean NC) eee )) mL 
a(n) =1 : und 5 (2) = y H(1) F(n, #) : 


Die Steigung hangt demnach nur von u ab, der Schnittpunkt 6 dagegen 
noch von y H(A) und der Funktion F(n, ?) = ar i(n, OY; Fur die 
Steigung besteht nach der Tabelle gute Ubereinstimmung bei ” =2 
und »=}3. (Abweichung <1%.) Die tibrigen Geraden werden vom 
Giiltigkeitsbereich der Rechnung (yH <q) nicht mehr erfaBt. Abwei- 
chungen sind daher zu erwarten. Sie betragen nach der Tabelle etwa 
3%, 6% und 9%. 


Tabelle 


eS 
= 
bo 
v 

~ 
mn 
fons 


a(n) | 0 Ags ho dostoreeatearted apd aaa 0,88 +. 0,01 
b(n) =| 24,6420)500| 924, 72EO60l) 17teeomrllt .8,82h Cee tose 


Hz 


| 
| 
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Die Anregung zu dieser Arbeit verdanke ich meinem hochverehrten Lehrer, 
Herrn Professor Dr. CHR. GERTHSEN, der ihren AbschluB leider nicht mehr erleben 
konnte. Herrn Professor Dr. E. HustTER danke ich fiir sein Interesse am Fortgang 
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Quantenstatistik eines Gases 
mit verschiedener Bahn- und Spintemperatur* 


Von 


By Fick 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 31. August 1959) 


A system of particles with spin in a magnetic field may possess an orbital temper- 
ature 7, different from the spin temperature 7,(20), if it is possible to neglect 
the energetic interaction between the orbital and the spin system. The calculation of 
the quantum statistical most probable distribution of identical independent par- 
ticles on the orbital and spin energy levels yields the introduction of three Lagrange 
multipliers—according to the fact that the orbitaland the spin energy and the number 
of particles are fixed—representing the orbital and spin temperature and a gene- 
ralized PLANCK’s ‘‘characteristic function’. Apart from the Boltzmann-approxi- 
mation being valid in the case of small spin values for 7, > 7, (T, = customary 
degeneration temperature) and arbitrary 7,20, the distributions and the orbital 
and the spin energy depend on both the temperatures 7) and TJ, coming from the 
principle of exclusion for FERMI resp. Bose particles. The equations of state are 
discussed. There are four heat capacities, which possess characteristic peaks. 
In stead of the well-known temperature independence of the paramagnetism of 
degenerated conducting electrons one obtains y~7,/T,. The behaviour of the 
Einstein-condensation of a Bose gas is considered. 


1. Einleitung 


Im Rahmen der paramagnetischen Resonanzuntersuchungen wurde 
erstmalig von Casimir und bu Pré!? fiir die Gesamtheit aller ionischer 
Spinmomente eines Kristalls der Begriff des Spinsystems eingefithrt. 
Die Bedeutung solcher Systeme ist heute nicht mehr allein auf elek- 
tronische Spins beschrankt, sondern erstreckt sich auch auf Kernspins®. 
Ein Spinsystem ist fiir Zeiten, die klein gegen die sog. Spin-Gitter- 
Relaxationszeit? sind, vom Bahnsystem (,,Gitter“), d.h. von der Be- 
wegung der Teilchen, isoliert; es findet also kein merklicher Energie- 
austausch zwischen dem Spinsystem und dem Bahnsystem statt. Be- 
findet sich ein Spinsystem in einem homogenen Magnetfeld, so ist die 


* Gekiirzte Wiedergabe eines Teils der Habilitationsschrift, Technische Hoch- 
schule Miinchen, 1958. — Vorgetragen auf der Tagung der Phys. Ges. in Bayern 
am 29. 4. 59. 

1 Casimir, H., u. F. pu Pre: Physica, Haag 5, 507 (1938). 

ZViol 97a uOSCH Es Ac Kerninduktion. Berlin 1957. 

3 Ramsey, N.: Phys. Rev. 103, 20 (1956). — GorTER, C.: Paramagnetic 
Relaxation. New York u. Amsterdam 1947. — BLOEMBERGEN, N., R. POUND u. 
E. Purce.i: Phys. Rev. 73, 679 (1948) (Kernrelaxationszeiten). 
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Besetzung der aufgespaltenen Spinniveaus nach Ablauf der Spin-Spin- 
Relaxationszeit? gemaB der statistisch wahrscheinlichsten Verteilung 
gegeben, weil durch die magnetische Wechselwirkung der Spins eine 
gleichzeitige Anderung in den magnetischen Quantenzahlen zweier Spins 
erfolgt, so daB sich ein thermisches Gleichgewicht innerhalb des Spin- 
systems einstellt, ohne daB sich dabei die Gesamtenergie verandert. Die 
Spin-Spin-Wechselwirkung spielt damit die analoge Rolle zu den St6Ben 
der Teilchen in einem Gas: Es kann von einer Spintemperatur 7) im 
echten thermodynamischen Sinn gesprochen werden. Im _ Spezialfall 
des Spins s = } ist diese Wechselwirkung nicht nétig, weil dann zu jeder 
Besetzung der beiden Spinniveaus eine Spintemperatur gehdrt. Die 
Spintemperatur J, kann von der Bahntemperatur 7, verschieden sein. 
Uberla&Bt man das Gesamtsystem sich selbst, so fiihrt wahrend der Spin- 
Gitter-Relaxationszeit ein ,,Warmeleitungsvorgang’ zwischen dem 
Bahn- und dem Spinsystem zu einem Ausgleich der beiden Temperaturen. 
Dieser Vorgang tritt z.B. bei der Abkiihlung eines Systems durch adia- 
batische Entmagnetisierung auf: Die Spintemperatur wird zunachst bei 
der adiabatischen Felderniedrigung gesenkt und der daran anschlieBende 
Temperaturausgleich bewirkt eine Erniedrigung der Bahntemperatur. — 
Fiihrt man jedoch dem System mit héherer Temperatur dauernd Energie 
von auBen zu, so kann man es so einrichten, da8 dadurch gerade der 
Energieverlust vermodge der Spin-Gitter-Relaxation kompensiert wird, 
so daB auf langere Zeit die Bahntemperatur von der Spintemperatur 
verschieden gehalten werden kann; z.B. ist es durch geeignete Hoch- 
frequenzeinstrahlung moglich eine ,,Sattigung“ des Spinsystems, d.h. eine 
gleichmaBige Besetzung der Spinniveaus, der eine unendlich groBe Spin- 
temperatur entspricht, wahrend der Dauer der Einstrahlung zu erreichen. 


Systeme mit verschiedener Bahn- und Spintemperatur wurden bisher 
nach der Boltzmann-Statistik behandelt, die eine véllig getrennte Unter- 
suchung der beiden Systeme erlaubt. Die dadurch notwendige Unter- 
driickung des Fermi- oder Bose-Charakters der Teilchen mag fiir lokali- 
sierte Teilchen, z. B. fiir die Kerne in einem Festk6rper, in guter Naherung 
erlaubt sein, aber fiir einen gasférmigen Zustand ist wegen der Méglich- 
keit einer Gasentartung zu beriicksichtigen, daB die Gesamteigenfunk- 
tion des Gases nur entweder antimetrisch oder symmetrisch in den Teil- 
chenkoordinaten sein kann. In der vorliegenden Arbeit soll daher das 
statistische Verhalten eines Fermi- bzw. Bose-Gases mit verschiedener 
Bahn- und Spintemperatur untersucht werden*. Dabei erhebt sich 


4 Die tibliche phanomenologische Thermodynamik, insbesondere der 2. Haupt- 
satz, laBt sich nicht ohne weiteres auf solche Systeme anwenden und soll daher in 
einer folgenden Arbeit formuliert werden: Frcx, E.: Die Thermodynamik eines 


Systems mit verschiedener Bahn- und Spintemperatur, erscheint in Z. Physik (im 
folgenden mit IT zitiert). 
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einerseits die Frage, in welchen Bereichen der Bahn- und Spintemperatur 
iiberhaupt die Gasentartung eintritt, zumal mit der Spintemperatur 
verhaltnismaBig leicht extreme Temperaturwerte — insbesondere auch 
negative Temperaturen — erreichbar sind. Andererseits kann man fiir 
die schon bei einheitlicher Temperatur entarteten Gase besondere Effekte 
erwarten, wobei insbesondere an das hochgradig entartete Gas der 
Leitungselektronen in Metallen zu denken ist. Von vAN VLECK® wurde 
bereits darauf hingewiesen, da man bei der Beschreibung des Overhau- 
ser-Effektes® ein entartetes Elektronengas mit verschiedener Bahn- und 
Spintemperatur zu beriicksichtigen hat. Neben der Anwendung auf 
Leitungselektronen kénnen die Untersuchungen auch eine astrophysi- 
kalische Bedeutung haben, da die sog. WeiBen Zwerge ein hoch- 
gradig entartetes Gas darstellen, das vielleicht einem Magnetfeld aus- 
gesetzt ist. 


2. Quantenmechanische Formulierung 


Der Hamilton-Operator des Systems von N identischen Teilchen soll 
in zwei Teile aufspaltbar sein, 


FE. ie i Es jay Miser nee OAM aS Sh) 


(1) 
= #,(t, -5Uy, Di, oor Day) + AH, (3,, cae ag) 


von denen der Bahn-(orbital-)Operator 4%, nur von den Koordinaten r 
und den Impulsen p = h/7 grad der Teilchen, nicht aber von den Teil- 
chenspins abhangt, wahrend der Spin-Hamilton-Operator % eine reine 
Funktion der Teilchenspins $ ist. Die 3 
sind dabei als (2s + 1)-dimensionale 
Matrizen darstellbar, wenn s die Spin- leilchen 
Quantenzahl ist. Bei Elektronen ist also 
s = 4, bei Kernen ist fiir s der entspre- Ic 
chende Kernspin I einzusetzen. Durch 

die Zerlegung von # in #, und &, ist 
eine vollige Trennung von Bahn- und bahnsystem — Spinsystem 
Spinbewegung der Teilchen erzielt. Es 
laBt sich durch # ein ,,Bahnsystem™, Fig. 1. Das Bahn- und Spinsystem 
und durch & ein ,,Spinsystem“ defi- 

nieren, zwischen denen keine Wechselwirkung besteht, so daB sowohl 
die Energie des Bahnsystems als auch die des Spinsystems konstant ist. 
Die Teilchen befinden sich sozusagen mit dem einen ,,FuB‘ im Bahn- 
system und mit dem anderen ,,FuB‘ im Spinsystem (vgl. Fig. 1). Ob- 
wohl also keine energetische Wechselwirkung zwischen den beiden Sy- 
stemen besteht, wird durch die Teilchen ein gewisser Zusammenhang 


5 Van VLECK, J.: Suppl. Nuovo Cim. al Vol. 6, 1181 (1957). 
6 OVERHAUSER, A.: Phys. Rev. 91, 476 (1953); 92, 4411 (1953). 
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zwischen dem Spin- und Bahnsystem erzeugt, da die Gesamteigen- 


funktion beziiglich Spin und Bahn der Teilchen nach dem AusschlieBungs- | 
prinzip * entweder symmetrisch oder antimetrisch sein muB, je nachdem | 


ob s ganz- oder halbzahlig ist (Bose- bzw. Fermi-Statistik). 


Die durch Gl. (1) verleugnete energetische Wechselwirkung zwischen 
dem Bahn- und Spinsystem wird natiirlich im allgemeinen stets vor- | 


handen sein und fiihrt zu einem Energiestrom zwischen den beiden Sy- 


stemen. Ist jedoch die Spin-Bahn-Relaxationszeit **, die ein MaB fir | 
diesen Ausgleichsvorgang zwischen dem Spin- und Bahn-System dar- | 
stellt, groB (d.h. die Spin-Bahn-Wechselwirkungsenergie klein) oder — 
betrachtet man einen stationdaren Zustand, der dadurch erreicht wird, | 
daB man den Energiestrom von Spin- zum Bahnsystem durch dauernde | 


Energiezufuhr an das Spinsystem von auBen kompensiert, so kann man 
Gl. (1) als gute Naherung ansehen. 


Die Behandlung des vorliegenden Problems wird am einfachsten, 
wenn man annimmt, daB die N Teilchen nahezu wnabhdngig voneinander 
sind. Man gelangt dadurch zu einer quantenstatistischen Beschreibung 
eines (im allgemeinen entarteten) Gases mit verschiedener Bahn- und 
Spintemperatur. Diese Vereinfachung bedeutet, daB sich der Hamilton- 
Operator des Bahn- bzw. Spinsystems als eine Summe iiber je WN gleiche 
Hamilton-Operatoren der Einzelteilchen 4, bzw. 4, schreiben la8t, die 
sich nur durch die Indizes a(=1,..., N) im Argument r, p bzw. 8 unter- 
scheiden: 


N N N 
KH, = Ms Is, (t). 2) oi Ds 2) Weg te Da» YC, 3) 
a=1 


a<b 


N N (2) 
KH, = a b, (84) ii es > he (8a» 8p) 
a=1 ax 
Die angeschriebenen Bahn-Bahn-Wechselwirkungsglieder 4,,, welche 


die StéBe zweier Teilchena und 0 beschreiben, und die Spin-Spin- 
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Wechselwirkungen 4,,, die durch die magnetische Dipol-Dipol-Wechsel- 


wirkung oder auch durch die Austauschwechselwirkung zwischen zwei 
Teilchen gegeben sind, seien so klein, daB es erlaubt ist, von Zustinden 
und Energien im Bahn- bzw. Spinsystem der einzelnen Teilchen zu 
sprechen, so daf in die Berechnung der Gesamtenergie nur der Hamilton- 


* Wir gebrauchen das Wort ,,AusschlieBungsprinzip“ nicht nur fiir Fermi- 
sondern auch fiir Bose-Teilchen, weil in beiden Fallen Darstellungen der Permu- 
tationsgruppe der N Teilchen ausgeschlossen werden: Bei den Bose-Teilchen ist 
als einzige Darstellung die identische und bei Fermi-Teilchen die antimetrische 
erlaubt. 

** Im Festk6rper ,,Spin-Gitter-Relaxationszeit“ genannt, weil dort das Bahn- 
system durch die Gitterbewegung gegeben ist. 
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Operator der freien, d.h. véllig voneinander unabhangigen Teilchen 
cingeht : 


N 
HO = HEA HE =¥ Baltas Pa) + Ds ()- 6) 
i= oa 


Die Existenz von 4,, bzw. h,, ist jedoch notwendig, damit es Uberginge 
zwischen den Bahn- bzw. Spinenergieniveaus gibt, so daB sich sowohl 
innerhalb des Bahn- als auch innerhalb des Spin-Systems je ein thermi- 
sches Gleichgewicht einstellt*. Wahrend diese Wechselwirkungen so 
klein sein sollen, daB >’ >’ 4,, gegeniiber > h,, bzw. © YA, gegentiber ' /,. 
in nullter Naherung vernachliassigt werden kann, sollen sie doch wesent- 
lich gr6Ber sein als die oben besprochene Spin-Bahn-Wechselwirkungs- 
energie, so da} sich das Gleichgewicht innerhalb des Bahn- bzw. Spin- 
systems rascher einstellt als der Energieausgleich zwischen dem Bahn- 
und Spinsystem erfolgt. 


Die Gesamteigenfunktion Y von #* 


eA Ee I (4) 
laBt sich nach (3) als Produkt 
N 
Pitas Stes con Ogr) =1T ptt.) £ (cn) (5) 


der Eigenfunktionen der Bahn- bzw. Spin-Hamilton-Operatoren der 
einzelnen Teilchen schreiben 


hy (ca a) Pir (a) = En Prr (ty) 
h, (Sq) €"* (oq) =e" &"* (a) 


(o, = Spinvariable des a-ten Teilchens). 


(6) 


Die Vielfachheit der Bahn- bzw. Spinenergieeigenwerte ¢, bzw. &” sei 
Pay —4, 9... 8.) baw. 2” (¢=1,...,¢°)» Das Feichen selbst hat ‘die 


Energie em” = 6, +6" (7) 


mit der Vielfachheit g, g” (vgl. Fig. 1). 

Besitzen nz’ Teilchen die Energie «' [k=1,..., Kk (=Anzahl der 
Bahnniveaus), m=1,..., M@ (= Anzahl der Spinniveaus)], so betragt 
die Gesamtzahl der Teilchen im Bahnniveau «, (und beliebigem Spin- 
niveau) M 
N, = as (8) 
und die Gesamtzahl der Teilchen im Spinniveau e” (und beliebigem Bahn- 
niveau) K 
NM = ih (9) 

k=1 


* Lediglich im Fall s= z gehdrt unabhangig von 4/,, zu jeder Besetzung der 
beiden Spinniveaus eine Spintemperatur. 
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Die Gesamtteilchenzahl iiberhaupt ist 


M K M K | 
N=}, Lm=LN"=)DN,. (10) 
k=1 | 


m=. k=1 m=1 


Betrachten wir irgendeine Verteilung der Teilchen 


2 M. eae M. : pew M _;ym 
GA Waig.vaky MAb Ma Main innitty We 50) <td a Rey Wigan (11) | 


wofiir wir kiinftig das Symbol [n;"] schreiben wollen, so ist die zuge- 
hérige Gesamtbahn- bzw. Gesamtspin-Energie des Gases gegeben durch > 


Eo = Ein, | Laks ee LN, | 
bzw. ‘ee ate (12) | 
E,=E,[nf] => Sink = N= EIN", | 
m=1 k=1 m=1 
wobei E, nur von [N,] =(N,, ,,..., Nx) und £, nur von [N”] = N}, 
N?,..., N“ abhangt. Die Gesamtenergie E des Gases ist | 
Gee Pe 


E=E[nf] =>) Yi nb(e +e") =E, +E. (13) 
k=1 m=1 
Wegen der Identitat der Teilchen ist bekanntlich mit ¥% auch PY 
eine Eigenlésung von (4) zum selben Eigenwert F, wobei F die Teilchen- 
indizes in Y permutiert. Bei einer Verteilung [7;"] ist damit die Anzahl J’ 
der verschiedenen Eigenlésungen von #™ zum Eigenwert E gegeben 
durch 


=n qT & 


ni 
NG k! 


(14) 
Jede Linearkombination 


{ft 
2 Gy (Fe 

y=1 
ist wiederum Eigenfunktion von #* zum Eigenwert E. Das Aus- | 
schlieBungsprinzip erlaubt jedoch von diesen Zustanden nur einen mit 
bestimmten c,,,,: bei ganzzahligen s das in allen Teilchen symmetrische 
Y |Bose-Einstein-Statistik (BE)], bei halbzahligem s das in allen Teil- 

chen antimetrische Y |Fermi-Dirac-Statistik (FD)]. 

Die a-priori-Wahrscheinlichkeit W [n;’] fiir eine bestimmte Vertei- 
lung ['] der Teilchen auf die g,-fachen Niveaus ¢, und die g”-fachen | 
Niveaus e” ist gegeben durch die Wahrscheinlichkeit, daB sowohl ni Teil- 
chen im Niveau ¢j, als auch 7}-Teilchen im Niveau ¢, usw. sind, d.h. | 


W [ng] =I Ty (8, Mh)» (15) | 


m=1 k=1 
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wobei y (g, g””, z') die a-priori-Wahrscheinlichkeit fiir die Besetzung des 


m 


& 8” -fachen Niveaus ¢;’ mit nf’ Teilchen bedeutet. Nach den bekannten 
Abzahlmethoden? ergibt sich 


om == ie 


(g 


RE 1)! x 
oe =. BE 
ne! (gn eg” — 1)! eo 
My __ ( Ni 
Vise 67% ", Wr) a9 nel ie x — ny) (FD) (16) 
ae (Bo) . 


Mm} 
Mp, ! 


Die Boltzmann-Statistik in ihrer urspriinglichen Form beniitzt als 
a-priori-Wahrscheinlichkeit W die GréBe I” selbst. Bekanntlich erhalt 
man damit eine Statistik fiir lokalisierte Elemente. Fiir ein Gas, in dem 
die Teilchen nicht lokalisiert und ununterscheidbar (d.h. langs ihrer 
Bahnbewegung aus quantentheoretischen Griinden nicht individuell 
verfolgbar) sind, muB J" jedoch durch die Anzahl der Permutationen der 
Teilchen, d.h. durch N! dividiert werden, so daB sich in diesem Fall 
die 3. Zeile von (16) ergibt. Diese Boltzmann-(Bo)-Statistik eines Gases, 
in der dem AusschheBungsprinzip nicht Rechnung getragen wird, ist mit 
der BE- und FD-Statistik fiir niedrige Besetzungszahlen n}’<g, 9” 
identisch und daher nur als Grenzfall von Bedeutung. 


3. Die wahrscheinlichste Verteilung 


Es werde nunmehr die wahrscheinlichste Verteilung berechnet, d.h. 
jene Besetzungszahlen 7;", fiir die W ein Maximum bei gegebener Gesamt- 
teilchenzahl NV, Gesamtbahnenergie /, und Gesamtspinenergie £, wird. 
An dieser Stelle kommt der wesentliche Unterschied gegeniiber der 
iiblichen Statistik herein, weil jetzt zwez energetische Nebenbedingungen, 
eine fiir E, und eine fiir E,, aber nur eine Nebenbedingung fiir die Teil- 
chenzahl notig wird. Von dieser wahrscheinlichsten Verteilung 7,’ wird 
angenommen, daB sich die Teilchen danach einstellen, wenn sowohl das 
Bahn- als auch das Spin-System im Gleichgewicht ist. 

Zur Umgehung der durch die Fakultaten in W sich ergebenden ana- 
lytischen Schwierigkeiten wollen wir die Energieskala des Bahnsystems 
in Intervalle x einteilen, derart daB pro Intervall viele (g,) Energiewerte 
liegen, die den Mittelwert s, besitzen. Es ist daher in den bisherigen 
Formeln (7) bis (16) nur der Index k durch den griechischen Index x 
zu ersetzen. n% ist z.B. die Anzahl der Teilchen, die zum Mittelwert 
6” —¢, +e” gehoren. Diese Einteilung in Intervalle ist fiir das Energie- 
spektrum des Bahn-Hamilton-Operators sinnvoll, weil es ein Quasi- 
kontinuum bildet. Fiir das Spektrum von /,, das in den vorkommenden 


7Vgl. z.B. Ter Haar: Elements of Statistical Mechanics. New York 1954. 
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Fallen niedriger s-Werte nur wenige (2s +1) diskrete Werte besitzt, ware 
eine solche Einteilung problematisch. Fiir das Folgende ist diese Ein- 
teilung aber nicht ndtig, da bereits das Quasikontinuum des Bahn- 
systems geniigt, um die Auswertung der Fakultaten durchfithren zu 
konnen. 

Falls man annimmt, daB alle g, g”, g” und im FD-Fall g, ¢”—n? 
wesentlich gréBer als 1 sind, (was wegen des Quasikontinuums des Bahn- 
systems also erlaubt ist), so erhalt man bei Anwendung der Stirlingschen 
Formel auf die Gl. (15) und (16) 


Ale (nft + g, 9") In (S287 4-1) Fg, gin £8") { BE 


> Donen (Se -) +4] Bo. 


Jene Verteilung 7?” fiir die W (und damit auch In W) unter den Neben- 
bedingungen 


InW & (17) 


IN = const) ,==const, “9, = const (18) 
maximal wird, ergibt sich aus 
dnW+v6N —y, OE, —u, OE, =0, (19) 


wobei », ,, 4, Lagrangesche Parameter sind, die den Nebenbedingungen 
(18) Rechnung tragen, und dN, dE, und dF, die Variationen nach den 
Ony bedeuten 


bN=> DY bn™, 6E,=D die,dn™, 6E,=YYe*bn™ (20) 


' Fir die Variation 6In W nach den 6n%? gilt nach (17) 
énw= In (8#8" _ x) on™ 
dabei ist am age Pee a 
=H Bs 
LED (22) 
(Saas aoe 


Da Gl. (19) fiir willkiirliche dn? gelten muB, folgt daraus 


* 
n” — GHG 


% 
ee? tHe Ey [lg EM zie 


(23) 


lo 


Fur nv<g, g” kann « gegen die Exponentialfunktion vernachlassigt 
werden und es ist dann 


i lig SS | (24) 


* Dasselbe Ergebnis la®t sich auch mittels der Darwin-Fowler-Methode er- 
halten. 
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so dal} sich als gemeinsamer Grenzfall die Bo-Verteilung ergibt. — Im 
Fall der BE-Statistik erhalt man fiir » die einschrankende Bedingung 
(wegen 7,’ = 0) 


VBE SS Mo & + My &”. (25) 


Das Gebiet der Einstein-Kondensation (vgl. Abschn. 11) ist gegeben 
durch 


VEK & (MM, Gear fe e”) Min « (26) 


Aus den Gln. (8), (9), (10) und (12) ergibt sich 


a ge” 

N 4 

% > —+ Mo Ex tps E™ ’ 2 ree & x em (27) 
Tie, eM aay MORES Steet 


und 


ip : Sk bee 7 
— = , 
er e V+ Mo Ex + Us +o 
E,= > > En Sx § E =) > En e. 8 
eae, + Ho Ex+Us &™ + ? Sie et Ho fx tHe em mer 
“4 om 


Diese Gleichungen kénnte man dazu verwenden, um die Lagrange- 
Parameter y, “, und w, als Funktion der vorgegebenen GréBen N, EL, 
und £, auszudriicken. — Fiir das Maximum InW findet man durch 
Einsetzen von (23) in (17) und Umformung die Beziehungen 


(28) 


=f m 5 ae BE 
pms —yN+ (Eo + Woe De ae In (1 4 TE et Ho &x—Ms & { 


vy N+u,£,4+u,E,+N Bo. 


4. AuBere Parameter. Kraft und Arbeit 


Im allgemeinen hangen die Energieeigenwerte ¢, bzw. e”, und damit 
auch ¢,, von Parametern x, ab (z.B. Volumen und Magnetfeld), welche 
die 4uBeren Bedingungen, denen das System unterliegt, beschreiben 


ox Cole aeu ae Lne 1 =e ea) (30) 


Damit wird die Gleichgewichtsverteilung 7)? eine Funktion der GréBen 


Vs Mee eh nasties helen (31a) 
bzw. nach (28) 
INE EUs Mayotte gg (31) 
oder 
INO pees eins eeccivn as (31¢) 


Dasselbe gilt fiir die aus 77 abgeleiteten Grofen N,N” und In W. 
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| 

| 
Die auf das Bahn- bzw. Spinsystem vermoge der 4uBeren Parameter x, | 

wirkenden Krafte X,, bzw. X,,, sind gegeben durch | 


Xi.= > me a =DNGe | 


Oe™ Cer 
“a4 7 in 
Xo Ny OX, a2 Ng 


x m 


Diese Krafte sind im allgemeinen von atch Variablen (31a), resp. (31 ” 
oder (31c) abhangig. 

Die dem Bahn- bzw. Spinsystem bei einer Verdnderung der duBeren 
Parameter zugefithrte Avbevt ist | 


DA, =) Xoq 4% = LN, dé, 
4 a - (33) 


| 

Fiihrt man durch eine Veranderung der GréBen (31) das Bahn- un 
Spinsystem von einem Gleichgewichtszustand in einen benachbarten) 
Gleichgewichtszustand iiber, so sind die Energiednderungen nach (12)) 


gegeben durch dE, => Nde,+>¢,4N, 


x _ 8 bit (34)} 
dE, => N™de™ +> e* dN. 


™m m 


DA, => X.q4%q =>, N" de" 


Dabei sind also die ¢,, e” nach (30) von den x, und die N,, N” von den 
GroBen (31) abhangig. 
5. Warme und Entropie 


Fiir ein materiell abgeschlossenes System mit verschiedener Bahn- 
und Spintemperatur lauten die beiden Hauptsatze der Thermodynamik 


dE,=DA,+D0,,  dE,=DA,+D9Q, (35) 
= DOs a 20. 
a a | (36) 


Wahrend die beiden Gl. (35) die Formulierung des 1. Hauptsatzes fiir 
das Bahn- bzw. Spinsystem darstellen und in Analogie zu den Carathéo- 
doryschen Uberlegungen als Definitionsgleichungen der dem Bahn- bzw. 
Spinsystem bei nichtadiabatischen Prozessen zugefiihrten Wdarmemengen 
DQ, bzw. DQ, anzusehen sind, kann der 2. Hauptsatz im allgemeinen** 
fiir das Bahn- und Spinsystem nicht getrennt formuliert werden, d.h. 
die Summanden in (36) sind einzeln keine totalen Differentiale, wohl 
aber ihre Summe. Es gibt also im allgemeinen keine Bahn- bzw. Spin- 
entropie**. Eine genauere Begriindung und Analyse dieser Thermodyna- 


* Im Sinn der Theorie der Pfaffschen Formen bezeichnen wir die infinitesimale - 
Arbeit mit DA, bzw. DAR. 


** Lediglich im Rahmen der Bo-Naherung existiert eine Bahn- und Spinentropie 
[vgl. Gl. (52)]}. 
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mik eines Systems mit verschiedener Bahn- und Spintemperatur er- 
folgt in (II)8. 


Die Hauptsatze eines offenen Systems, bei dem die Masse bzw. die 
Teilchenzahl veranderlich ist, erhalt man wie tiblich®, indem man die 
Gln. (35) und (36) bezogen auf die Masseneinheiten — als welche wir die 
Teilchenmasse wahlen — anschreibt 


dé,=Da,+Dq,,  de,== Da.t+ Da, (37) 


_ Dg , Dds 
ds re; rT =e ay) (38) 


und vermége der Beziehungen 


E,=Ne, E,=Ne, S=Ns*,...D0,=NDq,, DQ,=NDgq, (39) 


eine mégliche Veranderlichkeit von N beriicksichtigt : 


dE,=DA,+D0,+h,dN, dE,=DA,+DQ,+h,dN, (40) 


ee | 
We = DA, dE,—DA, pel oe iy 
iP T Fy PRT aa + (s e 7) aN. 


0 Ss (2) 


Dabei ist die Gestalt der GréBen h, bzw. h, davon abhangig, ob in den 
Formeln fiir die Arbeiten die Krafte X,, bzw. X,, oder die Parameter x, 
Quantitatsgr6Ben sind [vgl. Gl. (60) bis (62)]. Der Koeffizient von dN 


es h, 
age <7 


(a) 


(42) 


stellt eine Erweiterung der von PLANCK eingefiihrten , ,charakteristischen 
Funktion“ gm dar**. 

Durch Vergleich der statistischen Gesetze mit den thermodynamischen 
Formeln (40) und (41) ist es méglich, wie in der normalen Theorie ein- 
heitlicher Temperatur, die thermodynamischen GroBen mit den statisti- 
schen zu verkniipfen. 


x Die Additivitat der Entropie von Systemen mit gleicher Bahn- bzw. Spin- 
temperatur wird in (II) bewiesen. 

*x In der Thermodynamik einheitlicher Temperatur besteht zwischen m und 
dem chemischen oder Gibbsschen Potential g die Beziehung g=—qT. Fiir ein 
System mit verschiedener Bahn- und Spintemperatur ist jedoch die Bildung einer 
solchen GréBe g nicht sinnvoll. 


SUMS 858 (Ub) Is wey 
9 ToLHOEK, T.A., u. S.R. DE Groot: Physica, Haag 18, 780 (1952). 
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Vermége des 1. Hauptsatzes (40) fiir das Bahn- und Spinsystem ge- 
langt man, falls man (33) und (34) beriicksichtigt, zur statistischen Be- 
deutung der dem Bahn- bzw. Spinsystem zugefiihrten Warmemenge 


DO, =>6,4N,—h, dN 
— (43) 
DO, =>, 6 aN? = fea 

Das Boltzmannsche Prinzip, das wegen der Additivitat von S (vgl. 

FuBnote * auf S. 417) und der Multiplikativitat der Wahrscheinlichkeit 

[vgl. (15)] auch bei Systemen mit Bahn- und Spintemperatur gewahr- 

leistet ist, erlaubt eine thermodynamische Interpretation der Lagrange- 

Parameter ¥, 9 und w,. Fiir die Differenz von In W zweier benachbarter 

Gleichgewichtszustande [auf Grund von Anderungen der GréBen (31) ] 
erhalt man nach (29) 


Wy 88" =m m\ 7m 
d\n ea? 2; In (fs — 4) any, ries 2s (Mig ep eee Naty (44) 
=—vydN + wu, (dE, — DA,) + u,(dE, — DA,). 


Verkniipft man diese statistische Beziehung mit dem thermodynami- 
schen 2. Hauptsatz (41) vermége dS=kdlnW, so findet man den 
folgenden Zusammenhang der Parameter w,, “, und vy mit den absoluten 
Temperaturen 7, und TZ, und der ,,charakteristischen Funktion“ (42) 


(45) 


Im folgenden werden wir zum Teil die GroBen w,, w, und » als zweck- 
maBige Abkiirzungen fiir die rechten Seiten der vorstehenden Gleichun- 
gen beibehalten. 


Fiuhrt man die Beziehungen (45) in die Gln. (23) und (27) ein, so sieht 
man, daB nicht nur die Anzahl 7{? der Teilchen im Energieintervall «, 
sondern auch die Gesamtzahl N, der Teilchen im Bahn-Intervall é, und 
ebenso die Gesamtzahl N” der Teilchen im Spin-Intervall ¢” im allge- 
meinen von beiden Temperaturen T, und T, abhangen. Desgleichen ist 
im allgemeinen sowohl die Bahnenergie E, als auch die Spinenergie E, 
des Gases eine Funktion der Bahn- wnd Spintemperatur. Um die tat- 
sichliche Temperaturabhangigkeit zu erkennen, ist es jedoch notwendig 
an Stelle der GréBeyv die Gesamtteilchenzahl N vermége der ersten 
Gl. (28) einzufithren. Diese Elimination von y bewirkt, daB speziell im 
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Rahmen der Boltzmannschen Naherung das Bahnsystem nur von der 
Bahntemperatur und das Spinsystem nur von der Spintemperatur ab- 
hangt [vgl. Gl. (48) bis (50)], wahrend jedoch im allgemeinen Fall eines 
Bose- oder Fermi-Gases diese Trennung nicht moglich ist. Dieser Sach- 
verhalt soll in den folgenden Abschnitten untersucht werden, 


6. Zustandsgleichungen im Gebiet der Boltzmannschen Naherung 
Fiihrt man fiir das Bahn- bzw. Spinsystem die Zustandssumumen 
Z, ok , Xu) = > gx gone nite) Zi Ce , Xx) = 2 ea ge gat (46) 


ein, so lautet im Rahmen der Bo-Naherung nach Gl. (28) der Zusammen- 
hang zwischen N und rp, 


N= 62,2, (47) 
so daB man erhalt 
E,(N, T,, x.) =— N (2222) 
Mies p> See: (48) 
n 5 
Se ae 
N.(N, Jos Xe) = oe sa (==) | 
nN iN 1 Ex | to (Bo), (40) 
Na CNG T, , Xu) an mie (= ss] | 
bs O€ Ms 
Kou(N, To, %q) == [=| 
i sli , (Bo). (50) 
of n “Zs 
raat fs ae Us ( Ov, a 


Fiir die maximale Wahrscheinlichkeit ergibt sich in diesem Fall 


InW(N, T,, T,, %) =NnZ,+mu,E,+NInZ,+u,E,—NInN-+N (Bo). (51) 


? oO? Se (o4 


Wahrend im allgemeinen eine Einfiihrung einer Bahn- und Spinentropie 
nicht moglich ist, existiert jedoch im Rahmen der Bo-Naherung eine 
Entropie sowohl fiir das Bahn- als auch fiir das Spinsystem 


S,=NInZ, + tigE, + const (Bo). (52) 


S, = WN InZ, +, £, + const 


Diese Aufteilung von (51) ist jedoch nur sinnvoll, falls man ein Bo-Gas 
mit fester Teilchenzahl oder ein Bo-System mit lokalisierten Teilchen 
betrachtet, bei dem die Division durch N! nicht notig ist und daher die 
beiden letzten Glieder von (51) nicht auftreten. 
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7. Zustandsgleichungen 
eines Fermi-Dirac- bzw. Bose-Einstein-Gases 


Wahrend im Rahmen der Bo-Naherung die Elimination von » aus | 
Gl. (28) bzw. (47) ohne spezielle Kenntnis der Hamilton-Operatoren hb, | 
und /, durchgefiihrt werden konnte, ist dies im allgemeinen Fall eines | 


BE- bzw. FD-Gases nicht mehr méglich. Wir wollen daher im folgenden 
insbesondere Teilchen gleicher Masse m, und gleichen Spins $ betrachten, 
die sich in einem Volumen V befinden, in dem ein statisches, homogenes 
Magnetfeld § wirksam ist, so daB fiir 4, gilt 


H 2m, \ 


Um jedoch zu méglichst einfachen Verhaltnissen zu gelangen, werde in 
dieser Arbeit die Wirkung des Magnetfeldes auf die Bahnbewegung der 
(geladenen) Teilchen nicht beriicksichtigt, so daB wir statt (53) den ein- 
facheren Ausdruck 


p2 h2 


2m, 2222 fm 4 (54) 


0 


verwenden. Wahrend klassisch die Ausdriicke (53) und (54) zur gleichen 


Dichte der Energieniveaus fiihren, liefert (53) nach der Quantentheorie | 


den Landauschen Diamagnetismus freier Teilchen!®, weil das kontinuier- 
liche Energiespektrum der freien Teilchen durch (53) teilweise diskret 
wird. Die Untersuchung dieses Diamagnetismus bei einem Gas mit 
verschiedener Bahn- und Spintemperatur soll in einer spateren Arbeit 
erfolgen. — Die Eigenwerte von (54) fiir einen kubischen Kasten der 
Lange L sind bekanntlch durch 
= mit P=BLBM LE (kh, >50 
R 2m, L? x y z » , ganz) (55) 
gegeben und die Anzahl der Energieniveaus in einem Intervall x zwischen 
k und k+dk betragt damit 
ee Soe 
dg,=1-4nBde=* ee Vices (56) 
wobei diese Gleichung unabhangig von der speziellen Gestalt des Ka- 
steps (= 2" )r eit: 
Der Spin-Hamilton-Operator /, der Teilchen ergibt sich als Energie 
eines Dipols im Magnetfeld 


mae h,= —y (39) (57) 
y=e5 (20) (58) 


10 Vgl. z.B. BeTHE-SOMMERFELD: Handbuch der Physik (GEIGER-SCHEEL), 
Bd. 24/2, S.477. Witson, A.H.: Theory of Metals, S. 160. Cambridge 1954. 


pea (p— 4%) mit rot&—= (Ladung g=0). (53) | 
c 
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(g = Anomaliefaktor, 41 = Bohrsches bzw. Kernmagneton, y,, ~ — 2-10*? 
C.8.8., |VKeme| © 10‘c.g.s.). Fiir die diskreten Niveaus von 4, gilt 


Coe So = — my hid (m=-+s,..., —s). (59) 
Die Energieeigenwerte hangen im vorliegenden Fall von den Para- 
metern Meanie, hee = (60) 
ab und die Krafte lauten 
DO IDreuelis), OX ==), 
. af p ( ) bs es | (61) 
IY X,2=—M (Magnetisierung). 


Fiir die allgemeinere Form (53) des Bahn-Hamilton-Operators ware X,,5 
nicht Null, sondern gleich der Magnetisierung des Landauschen Dia- 
magnetismus (,,Bahn-Magnetisierung” im Gegensatz zu X,,, der Magne- 
tisierung herriihrend vom Spinsystem). — Die GroBen h, bzw. h, in den 
Gln. (40) bis (43) und (45) stellen nunmehr die (mittlere) Bahn-Enthalpie 
bzw. die (mittlere) Spin-Energie pro Teilchen dar 


hoe -- pv, hee (62) 


Die Zustandsgleichungen des entarteten Gases ergeben sich aus den 
Gln. (28) und (32), indem man die Summe iiber x durch eine Integration 
uber das Kontinuum (56) ersetzt 


1= (=) > ‘be (» +m a i (63) 
ea Lava LNMn (EPS Ibm), | 
E,=—MH =—NyhH & I > mt (» a a) , te) 


m 


eas man! 2h (N, 7.7... V, A) und B= BUN, 1,, 7, Vif) 
|erhdlt, indem man aus Gl. (63) y=9(N, 7,, T,, V, H) berechnet und in 
| die Gln. (64) und (65) einsetzt. Die GréBe 


2h? na (N\3 
tee | 6 
T, myk [| i ) 


ist die aus der iiblichen Theorie entarteter Gase bekannte sog. ,,Ent- 
artungstemperatur“. Fiir die Funktion 


4 wedx * 7 
fF \iae = % asa 67 
=e | (67) 


1SS) 


* Wir machen — wie iiblich — die untere Integrationsgrenze zu Null, d.h. der 
tiefste Bahnenergieeigenwert ¢, wird durch Null ersetzt. 
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Ws Y hH Nie En 68 
i” =y-+m aT, und. % RT,” (08) 

] 
die ebenfalls bereits in der gewohnlichen Theorie der Gasentartung auf- 
tritt, gilt die Entwicklung 


oo k | 


ii) =e = et fir t<0, (69) 
speziell also is 
feat Je 2g (70) 


Fiir ¢=0 werden / und /’ gerade durch die Riemannsche €-Funktion dar- 
gestellt | 


es) =F 1944, fol) =U 2H) 086 | 
foe (0) =C(2) © 2,612, fen (0) = (1 — 274) 0 (3) ~ 0,7651. 
Im Fall der FD-Statistik (« =1) besteht ferner die Entwicklung 
i: oes Sak” a5 * 
feo) © aaaet 1+ e%...| fiir ¢>4, (72) 
wahrend in der BE-Statistik (« = — 1) die Konvergenz der Integrale nu 
fiir aH 
(Bn = pe +m ae =0 (73 


gewahrleistet ist. Diese Bedingung ist mit (25) aquivalent und bring 
daher die Unméglichkeit negativer Besetzungszahlen zum Ausdruck. 


Unter der Bedingung [ee ae. <1 lassen sich f und /’ nach TAYLOr 


an der Stelle y entwickeln ne die Zustandsgleichungen (63) bis (65 
nehmen dann die einfachere Form 


t= ae (25 +1) f'(v) 


é 


Roe ns 2) (as +4) /0) 4 
S N(yhH)2 ONE (28 = 1) sisi 
here 0 : (3) aa? oe 


an. 
8. Warmekapazitaten 
Langs irgendeines Weges im Zustandsraum eines Systems mit Al 


schiedener Bahn- und Spintemperatur lassen sich vier Wdrmekapazitate 
definieren 
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Nach dem 1. Hauptsatz ergibt sich insbesondere 
te ee ( a (oop pe dE, 
o/T,, N, X%& Bae TN, a Sn. N14 = (4 tke Nees 


~5 OE, ; OE, 
(GS Pa “ =| Z| (eS a ek =e 2 
( ieee BL, TN, ree ( 3), N. ey or T,,N, ie, 


so daB man fiir das FD- bzw. BE-Gas nach Gl. (64) und (65) erhalt 


(76) 


(Cnxve = ae tSNET 
CQnmvn=ZTleNae) | 

eo) soe phan = 2 = —Ny hi =} EA Je ree oe m f(t”) (77) 
(Cs)r,,,v,4# =—NyhH é } A 


s Ov \ Ene m Yh wd 2 fr (ym 
x Fr iat oe ae (v") ET et ( )}. 


Durch Differentiation von Gl. (63) ergibt sich 
yphH dim f(t”) 


Poh aoe Cann ae 
aT, In, w, V,H ati spam NeTin.u ve RIESE) 
m 


nY 


so daB die Beziehung 
T? (Co)r,,w.v,n = 12 (Co)r,,y,v.u (77a) 


gilt, welche auf Grund der Thermodynamik eines Systems mit verschiede- 
ner Bahn- und Spintemperatur (II) unabhangig von den speziellen Zu- 
standsgleichungen (63) bis (65) allgemeine Giiltigkeit besitzt. Im Spe- 
zialfall der Bo-Naherung ist 


(C2) Fo INA 8 (C5) Fo INV ek 0. (79) 


9. Gultigkeitsbereich der Boltzmannschen Naherung. 
Schwache Gasentartung 
Die Bedingung fiir die Boltzmannsche Naherung (24) lautet nach den 
Annahmen des Abschnitts 7 
d yh 
exp(rs. + s| TE <4, (80) 


die nach Gl. (63) und (70) in der Gestalt 


4 (81) 


Z. Physik. Bd. 157 29 


A24 1D, Nelitoiser 


yh 
eI. | 


s 


==()) los ce 


geschrieben werden kann. Da der 2. Quotient fiir 


lediglich vom Wert 2s +1 auf 1 abfallt, ist der Giilltigkeitsbereich der | 


Bo-Statistik bei niedrigen Werten des Spins s durch 


é 


gegeben. 


Fiir die Zustandssummen (46) ergibt die Auswertung nach Gl. (56) | 


und (59) 
Sin (2s+1)yhH 
my fg NE ne 7 beside. J 2kT, 82) 
ZT, V)=(g)N, 2,(0..#) as (82) | 
OMe Eds | 


und damit nach (48) und (50) 


EP = 2pV=4NAT,, 
Nyifl 


(2s +1) yi Ct a: (83) 


BO oe = 
alt rae ORT. 


(2s + 1) Ctg 
Fiir 5 AEE et folgt hieraus das Curie-Gesetz [vgl. Gl. (74) | 


EP MH =—<E49 we. (83.a) 


Im Grenzfall der Boltzmann-Statistik erhalt man also im Bahnsystem 
die Zustandsgleichung eines idealen, einatomigen Gases und im Spin- 
system die Langevin-Brillouinsche Zustandsgleichung des Paramagnetis- 
mus, wobei jedoch im Bahnsystem die Bahntemperatur 7) und im Spin- 
system die Spintemperatur 7, vorkommt. Dieser einfache Sachverhalt 
gilt aber nur in der Boltzmannschen Naherung. 


Zur Bestimmung der Zustandsgleichung eines schwach entarteten 
F'D- oder BE-Gases muB man in (69) wenigstens das erste Korrektions- 
ghd beriicksichtigen, womit man aus Gl. (63) bis (65) erhalt 


gs ad Boll ee Ly, 3 5 (2s +1) ae yhH 
E D PURSES t Leer 23 | ~ DPT. 9 ee 
Be == — VEL 
. e, 25+ 1t)yhH o yhH (84) 
_ EPo| 44 (EI ee oh Dia eo 
2 a NIE, : , (2s+1)prH yhH 
ee eae: Shine ee 2h Ty 


so da8 nunmehr sowohl E, als auch E, von beiden Temperaturen T, 
und 7, abhangen. 


(zy 4, T, beliebig =0 (Bo) (84a) | 
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10. Diskussion des Fermi-Dirac-Gases mit s = 1 


Um die wesentlichen Merkmale eines entarteten FD-Gases mit 
Bahn- und Spintemperatur in einfacher Weise erkennen zu kdnnen, 
beschranken wir uns in der folgenden Diskussion auf den Fall 5 = 3, der 
im Elektronengas seine Realisierung findet. 


Das Problem besteht in der Elimination von y aus Gl. (63) bis (65). 
Dazu werden fiir f die Naherungen (70) und (72) beniitzt, da diese Grenz- 
falle bereits die wesentlichen Eigenschaften des FD-Gases liefern. Die 


y 
aed 
© | op eee 
1 | yhH 
exp (» + e | Fie ) <1 
(Bo-Naherung) 
1 | yhH 
Osi e s 


(Starke Gasentartung) 


Fig.2. Ungefahre Giiltigkeitsbereiche der Naherungen fiir die Zustandsgleichungen. Die ,,wesentlich- 
groBer“‘-Zeichen sind durch einen Faktor 10? berticksichtigt. Gewadhlter MaBstab: 


log » fiir iSv 
Ordinate y = v tS S| 
hoe (4) yS—1 


(Analog fiir die Abszisse). In gewohnlichem Mafstab waren alle Kurven gerade Linien 


Giiltigkeitsbereiche hierfiir sind in der Fig. 2 als Funktion von » und 
ae eingezeichnet. Dabei sind fiir we sowohl positive als auch 

Ss = s 
negative Werte zugelassen, da einerseits y 20 sein kann und anderer- 
seits auch J, nicht auf positive Werte beschrankt zu sein braucht, weil 
bekanntlich jedes System, dessen Energieeigenwerte nach oben be- 
schrankt sind — das Spinsystem ist gerade ein solches — negative 
Temperaturen™ besitzen kann. Die negativen Temperaturen, welche 
sich bei --co (nicht bei 0° K) an die positive Temperaturskala anschlie- 
Ben, entsprechen einer tiberwiegenden Besetzung der oberen Spinenergie- 


niveaus. Die Bahntemperatur 7) hingegen ist natiirlich stets positiv. 


11 Ramsey, N.: l.c. 


29* 
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Der in Fig. 2 mit (4) bezeichnete Bereich entspricht der im vorigen 
Abschnitt besprochenen Bo-Naherung. Ein stark entartetes FD-Gas | 


liegt hingegen in den Bereichen (2) und (3) vor, die durch die Bedingung | 


a (85) 


gekennzeichnet sind. Damit kann in den Gln. (63) bis (65) mindestens | 
einer der beiden Summanden durch die Entwicklung (72) ersetzt werden. 


Im Bereich (2) ist neben (85) auch noch die Ungleichung 


geek, is 0 (36) 


lig. 3. Die Giiltigkeitsbereiche der Naherungen fiir E, und E, im T,, T;-Diagramm 


erfiillt, so daB nach Gl. (70) bis (72) 


\ 


) 
(und entsprechend fiir 7’) gilt. Die Gln. (63) bis (65) lauten damit | . 


(2) yh | (2) 1 | yRA 
f(y + 5 rae 2| he 


s 


(2) ab igee ll. T, 3a 3 

2 3 (3 )n\3 
gi ee 67) I 
E®) N|y|hH__T, 

s 2) fe 


Ihr Giiltigkeitsbereich wird abgegrenzt durch 


Eber, 
F hi | = T. <<} (Bereich 2) (88) 


(vgl. Fig. 3). 
Im Bereich (3) kommt zur Bedingung (85) noch die weitere Forderung 
i i 


hH 
iia) ae aes ~|>1 (89) 
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hinzu. Da die Elimination von y aus den Gln. (63) bis (65) auch noch in 
dieser Naherung zu ziemlich komplizierten Ausdriicken fiihrt, wollen 
wir uns auf die Umgebung der y-Achse 


ey ee 
Tae Ner ig 09) 
beschranken, so daB man erhalt 
San OE es ee i eT ra 
y cs ih he vera ee v1. (91) 
Diesen Teil des Bereiches (3) bezeichnen wir mit (3’). In ihm gilt 
EMTs vat 
Bye ae ; 
: z, (3) 
(3’) 3 (3% 3 
Ee) = 2 (EF) Nat, = 2-4 E2) (92) 
a eae ak ou 
: 2\n RT, T, 


Damit erhalt man eine Suszeptibilitat, die proportional dem Verhaltnis 
von Bahn- zu Spintemperatur wird!? 

Cd eee Gs 

x 2 iS ile Tie (93) 
Im Fall der Gleichheit von Bahn- und Spintemperatur ergibt sich hieraus 
der bekannte temperaturabhangige Paramagnetismus der Leitungs- 
elektronen. — In Temperaturen ausgedriickt lautet der Giiltigkeits- 
bereich von (92) und (93) 
le 


0) a I< 


ao (Bereich 3’) (94) 


se 4) und 


(vgl. Fig. 3). 

Der Bereich (4) stellt das Ubergangsgebiet vom Boltzmannschen 
Grenzfall (1) zu den FD-entarteten Gebieten (2) und (3) dar. Eine ein- 
fache analytische Beschreibung ist in diesem Gebiet nicht mdéglich. In 
den Formeln (84) besitzen wir Naherungen, die in der Umgebung des 
Bo-Gebietes gelten (schwache Entartung). 


In den Fig. 4—9 sind die Bahn- und Spinenergie, sowie ihre Ableitungen 
nach J, und T,, d.h. die Warmekapazitaten Cj, CS, C$ und C; bei kon- 
stantem V und H [vgl. Gl. (77)] als Funktion Ales Bahn- und Spintempe- 
ratur wiedergegeben. Der Abfall der Bahnenergie in Fig. 4 entspricht 


12 Van VLECK: l.c. 


tS) 
hE | 
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dem Ubergang vom Gebiet (2) in das Gebiet (3’) und ist dadurch gegeben, 
daB die stark entartete FD-Besetzung von einem Spinniveau auf beide 


0 le hy 


Fig. 4. Die Bahnenergie E, als Funktion von Tj. 
Spintemperatur 7,(20) als Parameter. Gestrichelt: 
Bo-Naherung 


(Co),N, YH 


a b ho 


Fig. 5. Die Warmekapazitat (C?) 7, w,v, #7 in (prin- 
zipieller) Abhangigkeit von Tj. Spintemperatur als 
Parameter. Gestrichelt: Bo-Naherung 


Fig. 6. Die Warmekapazitat (C8) 7, w,r, 7 in (prin- 
zipieller) Abhangigkeit von T,. Bahntemperatur 
als Parameter. Gestrichelt: Bo-Naherung 


Spinniveaus tibergreift. Bei gegebener Bahntemperatur T, nimmt die 
Bahnenergie £, mit abnehmender Spintemperatur |7,| zu. Der Abfall 
der Kurven 7;= const in Fig. 4 auBert sich in der Warmekapazitat 


IP Bick: 


Fig. 7. Spinenergie E, als Funktion der Spin- 
temperatur T;. Bahntemperatur Ty als Parametes. 
Gestrichelt: Bo-Naherung 


S 
(Shmyn 


Fig. 8. Die Warmekapazitat (C§) 7, v,v, 7 in (prin- 
zipieller) Abhangigkeit von 7,. Bahntemperatur 
als Parameter. Gestrichelt: Bo-Naherung 


(Che wun 


-~-0 


Fig. 9. Die Warmekapazitat (C$) 7,, w,y, 7 in (prin- 
zipieller) Abhangigkeit von J,. Spintemperatur 
als Parameter. Gestrichelt: Bo-Naherung 
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(Co) 7,, v,v,H In einem Maximum (Fig. 5). Aus den Fig. 6 und 7 erkennt man, 
da die gemischten Ableitungen C? und CS — die im Bo-Fall verschwin- 
den — im Gebiet der Gasentartung T,< T, von Null verschieden wer- 
den. Die Fig. 7 zeigt, daB aus dem Spinparamagnetismus (M>0) fiir 
positive Spintemperaturen ein Spindiamagnetismus (M<0) fiir T;<0 
wird. Je kleiner die Bahntemperatur T, ist, um so geringer wird der 
Betrag der Magnetisierung (mit Ausnahme 7, =0). In diesem Zusammen- 
hang sei noch einmal erwahnt, daB die positive T,-Achse mit der nega- 
tiven Achse physikalisch nicht bei 7, = 0 sondern bei T, = -+ co zusammen- 
hangt und daher ein Durchgang durch TJ, =O nicht mdglich ist. 


Ein Fermi-Gas mit einem Spin s >} 1a8t sich in ahnlicher Weise 
behandeln wie das vorstehende Beispiel s =}. In den Gln. (63) bis (65) 
besteht dann die Summe an Stelle von 2 aus 2s +1 (= gerade) Gliedern. 
Es ergeben sich verschiedene Fallunterscheidungen, je nachdem wieviele 
der 2s-+1 Spinniveaus eine entartete FD-Besetzung aufweisen. Die 
Bahnenergie £, fallt damit in mehreren Stufen ab. Die Warmekapazitat 
(Co) r,, ,v,H# besitzt also 2s Maxima. 


11. Die Einstein-Kondensation eines Bose-Gases 


Im Fall der BE-Statistik ist die Konvergenz der Integrale (67) 
nur unter der Bedingung (73) gewahrleistet. Da diese Ungleichung 
fiir alle m-Werte erfiillt sein 
muB, ergibt sich die For- 
derung 


(vgl. Fig. 10). 


In der Umgebung der oberen 
Grenze der v-Werte beginnt die 
sog. Einstein-Kondensation fiir 


das BE-Gas Fig. 10. Bose-Einstein-Gas mit s=1. EK = Einstein- 

Kondensationskurve. Das entartete BE-Gas liegt in dem 

Gebiet oberhalb des schraffierten Bo-Bereiches und 

(96) unterhalb EK. Punkte oberhalb der Grenzkurve EK sind 
verboten. (MaBstab wie in Fig. 2) 


| 
4, SG aes aa 


Die dazugehdrige Bahntemperatur, die Mondensationstemperatur T,, 
ergibt sich aus Gl. (63) zu 


2s , 
SAL AY |yhH —§ 
T=T| Di (oir ] 


5 § yy ey 
(o=: nly) 


(97) 
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die also von der Spintemperatur 7, und vom Magnetfeld H abhangig ist. 
Es gelten die Naherungen 


Te =T,2(2s 41) fOr) dir 625 Ss 


(97a) | 


und 
yh | 


P= Te f(y fiir exp| 4 eae (97b) 

Fiir Temperaturen 7, < J, ist es nach Gl. (63) nicht méglich einen J) 
y-Wert zu finden. Das Versagen dieser Formel beruht auf der Integral- }} 
approximation, die fiir die Summe iiber die Bahnenergieeigenwerte durch- 
gefithrt wurde. Diesen Fehler kann man dadurch wettmachen™, daB _ 
man die tiefsten Energiewerte, deren Besetzungszahlen im Gebiet der 
Einstein-Kondensation groB werden, bei der Integration weglaBt und 
einzeln beriicksichtigt. Das wesentliche Verhalten des Einstein-Konden- 
sats erhalt man jedoch auch in guter Naherung, wenn man bei der Inte- 
gration nach wie vor bei ¢, =O beginnt und die niedrigsten Energieterme 
zusatzlich hinzufiigt, d.h. an Stelle von Gl. (63) gilt 


NS i o+ (3 a}! Mali ptm ie alk (98) 


m 


Das Gebiet 7; > 7, ist dadurch charakterisiert, daB die Besetzungszahlen 


m 


nyo des tiefsten Energieniveaus vernachlassigbar klein sind. Fiir 


T,< T, kann man in der zweiten Summe von (98) (aber nicht in der ersten) 
nach (96) »» —s | Fe setzen und findet daraus fiir die Gesamtzahl der 


Teilchen im tiefsten aha eau 


Nmo = 3 fire o=Ni1 


ot 
= (ey fiir Teac Pe (99) 
woraus man die Abirinee dieses Niveaus mit abnehmender Bahn- 
temperatur 7, ersieht. Die Verteilung dieser Teilchen auf die (2s +1) 
Spinniveaus ist (mit ¢,_)9 =0) gegeben durch 


=m a 80 
Nn=0 et tolyhH/RT,| A ? (100) 


mit der dem Betrag nach sehr kleinen GréBe 


a ls | yrH 
Tat 2 ey : (101) 
IhH | 
Wahrend fiir | | 2 = >| t| praktisch nur das eine Niveau o =0 besetzt ist 


He eg ie a RIS) (102) 


18 Lonpon, F.: Phys. Rev. 54, 947 (1938). 
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Lg oe | 
sind fiir 287 held AY |t| die Besetzungszahlen fiir alle ¢ nahezu gleich 


=o=0 _, =o=1 —o=2s 
Ny, 9 PL Ny—9 WY -+ + No. (103) 


oe = ee en a, 
Nid — (T,/T)* RI, | (104) 
ee I fiz a BELER > Be Teel, | 
N [1 a (T,/T,)*] ay | RT. SN ) oO (0) 


woraus sich bei groBer Teilchenzahl N ein t ergibt, das tatsdchlich eine 
negative, dem Betrage nach kleine GréBe ist. — Die Einstein-Konden- 
sation findet also fiir 


|vro | S0 
ae 
| RT, |~ N[t — (7,/T,)#] = a 
im Energieniveau 
9 =—s|y| ho a (106) 


statt, d.h. bei positiver Spintemperatur im tiefsten Spinniveau und bei 
negativer Spintemperatur im héchsten Spinniveau. Gilt andererseits 


Iz ae Ag 
Par |<! Age | N[a —(T,/T,)*) owe (107) 


so verteilt sich das Einstein-Kondensat auf alle Spinniveaus nahezu 
gleichmaBig. 


Die Zustandsgleichungen im Kondensationsgebiet T,< T, erhalt man 
durch die entsprechende Erweiterung von Gl. (64) und (65) zu 


m i a| yh | 
E, =>) AG en +3 Nk We) Da(-¢ | 
i ; (108) 
Bae Ny hH( zy Dat ol. ar) 
Beriicksichtigt man ¢) =0, so findet man fiir die Bahnenergie die Nahe- 
rungen 


<1 


me eat in 
E,=4 pV- 2 (ast) NAT,(72) #(0) fir 2s 


@ 


ae 


De 


a | yAH | Y 


es 3 T,\8 ‘eset 
E =s pV= > NRT (32) £0) fiir e aa 


oO 
NE: 


<T,. (109) 


1S) 
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Fiir Bahntemperaturen J, kleiner als die Kondensationstemperatur 7, 
nimmt also die Bahnenergie mit abnehmendem Betrag der Spintempe- 
ratur 7, ab. Fiir die Spinenergie erhalt man bei 7,< Z, die Naherungen 


TB TR. 
E,=—MH =—|y|hHNs 1 alee 
qe a 
ine 2s ve kT, | N{1 — Ga ee 
E,=—MH =—|y|AHNs 7, 
| ph | 7 (110) 


80 


fir el *% i141 und pes = 
| k say Ni (Gt 


E,=— MH wx 0, 
yhH| ; So 
} ATs] ~ nEa — (7/718 


fun. Bis <<a 


Die beiden ersten Gleichungen beschreiben die Spinenergie, wenn die 
Einstein-Kondensation im tiefsten oder héchsten Spinniveau (je nach — 
dem Vorzeichen von T;) stattfindet. Die dritte Gleichung stellt das 
selbstverstandliche Ergebnis dar, daB die Spinenergie ungefahr ver- 
schwindet, wenn sich das Einstein-Kondensat nahezu gleichmaBig tiber 
alle Spinniveaus verteilt. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gottingen 


Gruppentheoretische Untersuchungen 
zum Schalenmodell* 


I. Die Mathematische Theorie des Hamilton-Operators 


Von 
MARTIN KRETZSCHMAR ** 


(Eingegangen am 28. Juli 1959) 


The harmonic oscillator shell model with LS-coupling is studied from a group- 
theoretical point of view. Leaving aside for the moment the spin and isospin 
degrees of freedom the most general transformation group, which leaves the hamil- 
tonian invariant, is determined to be the unitary group in 3A dimensions (ll, 4), 
where A is the nucleon number. The following chain of subgroups is considered: 


Uo Kl SOS) Ki DOORS. 


(U, resp. U4 unitary group in 3 resp. A dimensions, x means direct product, 
Ot) rotation group in 3 dimensions, G4 group of all permutations of the A nu- 
cleons). The classification of the wavefunctions with respect to energy is equivalent 
to a classification according to irreducible representations of Ul, 4. Therefore we 
can classify the wavefunctions in each energy level with respect to irreducible 
representations of ll,, O$t) and Gy by studying the laws of decomposition of 
the irreducible representations of ll, 4 into those of the subgroups. Such a classi- 
fication is of physical importance in connection with the Elliot model. The last 
step going from D$*? x IL4 to OS") x Gy leads in a natural way to the problem of 
center-of-mass motion and one obtaines a clear separation of the totality of wave- 
functions into “‘good’’ states and “‘spurious’’ states. The most appropriate mathe- 
matical tool to deal with this question is the theory of “‘inner plethysm”’. 


A. Einleitung 


In den folgenden Untersuchungen soll das Schalenmodell mit 
Oszillatorpotential und LS-Kopplung vom gruppentheoretischen Stand- 
punkt aus betrachtet werden. Dieses Modell ist in neuerer Zeit von 
mehreren Autoren wieder eingehender diskutiert worden, vor allem im 
Zusammenhang mit Bemiihungen, die auf cine Kollektivbewegung der 


* Herrn Prof. Dr. WoLFGANG Krutt, Bonn, zum 60. Geburtstag gewidmet. 

** Zur Zeit am Lawrence Radiation Laboratory, University of California, 
Berkeley/Calif. An diesem Institut wurde die Arbeit zum AbschluB gebracht und 
das Manuskript fertiggestellt. 
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Kernmaterie hindeutenden Effekte im Rahmen eines Einteilchenmodells | | 


zu erklaren?®. 


Der hohe Entartungsgrad der Energieniveaus im Oszillatorschalen- |j 


modell erméglicht mannigfache Konfigurationsmischungen. ELiiot* 
hat zuerst darauf hingewiesen, daB die zur Deutung der Energieniveaus 


in leichten Kernen oberhalb der Massenzahl A =16 notwendigen Kon- ff 
figurationsmischungen sehr ahnlich denen sind, die man bei einer | 
Klassifizierung der Wellenfunktionen nach Darstellungen der 3-dimen- 


sionalen unitaéren Gruppe (U,) erhalt. Uberdies konnte er zeigen, da8B 


die zu ein und derselben irreduziblen Darstellung der Gruppe Us, ge- | 
hérigen Wellenfunktionen Termen von Rotationsbanden entsprechen, | 
die man im Spektrum vieler Kerne beobachten kann. Wesentlich fiir ff 
die Méglichkeit einer solchen Deutung war die Darstellung der Wellen- | 


funktionen mit Hilfe von einer (bzw. wenigen) ,,intrinsic wavefunc- 
tions. 

Extiots Verfahren zur Klassifizierung der Wellenfunktionen nach 
irreduziblen Darstellungen der Gruppe Ul, stiitzt sich auf die von Ra- 
cAH?»§ entwickelten Methoden. Man betrachtet nur eine einzige, nicht 
abgeschlossene Schale, in welcher die Wellenfunktion eines einzelnen 


Nukleons #-fach entartet sei (im Falle des 2. Oszillatorniveaus, in dem} 


man s- und d-Funktionen hat, ist z.B. n=1+(2-2+41) == 0), Die 
Entartung erméglicht dann innerhalb dieser Schale beliebige Transfor- 


mationen der n-dimensionalen unitaren Gruppe (UL,). Hat man insge-jff 


samt f Nukleonen in dieser Schale, so verhalten sich die ortsabhangigen 


Anteile der Wellenfunktionen bei Transformationen der Gruppe U,|f 


wie die Komponenten eines f-stufigen Tensors im #-dimensionalen 


Raum. Besitzen die ortsabhangigen Anteile eine bestimmte Symmetrie|f 


bei Permutationen der / Nukleonen, so ist diese gleichzeitig die Sym- 


metrie des Tensors und diese wiederum legt die in Frage kommende} 
irreduzible Darstellung der Gruppe U,, fest. Um nun zu der Klassi-|ff 
fizierung der Wellenfunktionen nach Darstellungen von U, zu gelangen, |} 


beschrankt man die Transformationen von UL, auf eine zu U, isomorphe 


Untergruppe und untersucht, in welcher Weise die irreduziblen Dar-|) 


stellungen von UL, zerfallen. 

1 Exxiot, J.P.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 245, 128, 562 (1958). 
2 MoszkowskI, S.A.: Phys. Rev. 110, 403 (1958). 

3 Tamura, T.: Phys. Rev. 111, 859 (1958). 


4 WILDERMUTH, K., u. TH. KANELLOPOULOS: Nucl. IEW 7h; AKO) (OSE) 5 & 437] 


(1958/59). 
° BayMaN, B.F., u. A. Bour: Nucl. Phys. 9, 596 (1958/59). 
6 Vgl. auch Kuratu, D., u. L. Piéman: Nucl. Phys. 10, 313 (1959). 
7 Racan, G.: Phys. Rev. 76, 1352 (1949). 


* Racan, G.: Group Theory and Spectroscopy (unver6ffentlichte Vorlesungs- 


ausarbeitung, Inst. f. Advanced Study, Princeton) 
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Dieses Verfahren lat die Einfiihrung der Gruppe U, etwas will- 
kiirlich erscheinen und verschleiert den natiirlichen Zusammenhang, 
der zwischen dem Oszillatorpotential und der Gruppe ll, besteht: Der 
Hamilton-Operator eines einzelnen harmonischen Oszillators ist namlich 
invariant gegen Transformationen der Gruppe Uy, und diese iiber die 
gewohnliche Drehinvarianz hinausgehende Symmetrie hat eine iiber 
die tibliche Entartung hinausgehende, eine sog. ,,zufallige‘’ Entartung 
der Energieniveaus zur Folge®. In ahnlicher Weise ist der Hamilton- 
Operator des Schalenmodells mit Oszillatorpotential 


gegen die unitare Gruppe in 3A Dimensionen (U4) invariant, obwohl 
man auf den ersten Blick nur eine Invarianz gegen die Gruppe D3 xX G, 
erwarten wiirde, wo 03 die 3dimensionale orthogonale Gruppe, S 4 
die Gruppe der Permutationen der A Nukleonen und x die Bildung 
des direkten Produktes bedeutet. Wie im Fall des einzelnen Oszillators 
ist die hohe Symmetrie des Hamilton-Operators mit einer auBerge- 
wohnlich hohen Entartung der Energieniveaus verbunden. Diese 
wiederum macht das Auftreten von Konfigurationsmischungen méglich. 


Auf diesen Sachverhalt werden wir im folgenden ein Verfahren zur 
Klassifizierung der Eigenfunktionen von H aufbauen. Es ist sehr nahe- 
liegend, zwischen die volle Symmetriegruppe U, , und die physikalisch 
wichtige Gruppe O$*) x G, die Gruppe Uy x Wy einzuschieben, also die 
Gruppenkette 

iE Uy Dy bc Pe GS, 


zu betrachten. Zunachst klassifizieren wir dann die Eigenfunktionen 
von H nach irreduziblen Darstellungen von Ul, , und finden, daB diese 
Klassifizierung aquivalent mit der nach Energieeigenwerten £, ist. 
Danach klassifizieren wir die Eigenfunktionen nach irreduziblen Dar- 
stellungen der Zwischengruppe U, x U,. Dies fiihrt dazu, den Eigen- 
funktionen auBer dem Energieeigenwert noch eine Quantenzahl {o} 
zuzuordnen, welche gleichzeitig eine bestimmte Darstellung von U, und 
eine bestimmte Darstellung von U, kennzeichnet. {9} ist aquivalent 
mit Exitiors Symbol (A, ). SchlieBlich klassifizieren wir die Eigen- 
funktionen nach irreduziblen Darstellungen von O$t) x Gy und ordnen 
ihnen dadurch bestimmte Drehimpulsquantenzahlen L und Sym- 
metrieeigenschaften bei Permutationen der A Nukleonen zu. Die Eigen- 
funktionen des Hamilton-Operators sind dann charakterisiert durch 


9 JaucnH, J.M., u. E.L. Hiti: Phys. Rev. 57, 644 (1940). 
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E,, {o}, L und {x}, wo {«} das Symbol einer bestimmten Permutations- 

symmetrie ist. Das Problem besteht dann darin, herauszufinden, | 
welche Werte bei gegebenem E die Quantenzahl {e} durchlauft, und ff 
welche Werte von L und {a} mit welcher Multiplizitat bei gegebenem } 
{o} angenommen werden. 

Dieses Klassifizierungsverfahren bietet den Vorteil, daB man keinen J 
Bezug nimmt auf die Schalenstruktur des Kerns. (Denn die Einfiihrung | 
des Pauli-Prinzips stellt den allerletzten Schritt dar.) Man betrachtet ff} 
nicht nur wie iiblich eine einzelne nicht abgeschlossene Schale, sondern ff 
den ganzen Kern und behandelt alle Nukleonen gleichberechtigt. Die | 
Klassifizierung der Eigenfunktionen und die Zuordnung der Quanten- ff 
zahlen ist daher nicht nur fiir die Grundzustande, sondern auch fiir be- 9} 
liebige angeregte Konfigurationen mdglich. 

Bei der Durchfithrung des letzten Reduktionsschrittes, namlich bei 
der Einschrankung von U1, auf G,, wird man in zwangloser Weise auf 
das Problem der Schwerpunktsbewegung gefiihrt. Bekanntlich be- 
schreibt der Hamilton-Operator H nicht nur die innere Bewegung des | 
Kerns, sondern auch eine Oszillation des Gesamtkerns um den Koordi- 
natenursprung [vgl. Gl. (3)]. Da die letztere physikalisch uninteressant 
ist, betrachtet man nur diejenigen Zustande als ,,physikalische‘’ Zu- 
stande, bei denen die Oszillation des Schwerpunkts um den Koordinaten- 
ursprung nicht angeregt ist (abgesehen von der Nullpunktsoszillation). 
Die brigen bezeichnet man als ,,unphysikalische“ Zustande (spurious 
states)!?.4. Es ist mit gewissen Schwierigkeiten verbunden, Eigen- 
funktionen zu konstruieren, die 1. keine Beimischungen von ,,unphysi- 
kalischen“ Zustanden enthalten und 2. einer bestimmten irreduziblen 
Darstellung der Permutationsgruppe ©, angehdren. (Jedes fiir sich 
ist hingegen sehr einfach zu erreichen.)!#»18, Das hier angegebene 
Klassifizierungsverfahren fiir die Eigenfunktionen liefert eine tiber- 
sichtliche Einteilung der Eigenfunktionen in ,,physikalische“ und _,,un- 
physikalische Zustande und ermdglicht insbesondere festzustellen, 
welche Symmetrieeigenschaften bei Permutationen der Nukleonen 
und welche sonstigen Quantenzahlen die ,,physikalischen‘‘ Zustande 
besitzen. 

Der vorliegende erste Teil der Arbeit wird hauptsachlich mathe- 
matische Fragen, der zweite Teil hingegen einige physikalische 


10 HLLior, J.P., u. T.H.R. SkyrmE: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 232, 561 
(1955). 

11 GARTENHAUS, S., u. C. ScHwartTz: Phys. Rev. 108, 482 (1957) und die dort 
zitierte Literatur. 

12 LUEDERS, G.: Unveréffentlichter Blaudruck des Max-Planck-Instituts fiir 
Physik, Miinchen. 


18 MoEBius, P.: Unveréffentlichter Blaudruck des Inst. f. Theoretische Physik 
d. Univ. Gottingen. 
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Anwendungen der hier entwickelten Methoden behandeln. In einem An- 
hang werden die fiir Teil I und II bendtigten gruppentheoretischen 
Grundlagen kurz skizziert und Hinweise auf die Originalliteratur 
gegeben. Die Kenntnis des Anhangs wird im Hauptteil vorausgesetzt. 


B. Diskussion des Hamilton-Operators 


Wir nehmen an, da8 ein Kern mit A Nukleonen durch den Hamilton- 
Operator 


a rs, “xn ->92 
nn =3(F 4 x39 : 


é 2m 
t=1 


bzw. bei translationsinvarianter Formulierung durch* 


(i) Bet as fe i alae wes Cae 
beschrieben werde. Hierin bedeuten ¥, bzw. $, den Koordinaten- bzw. 
Impulsoperator des 7-ten Nukleons, m ist die Nukleonenmasse, x miBt 
die Starke des Oszillatorpotentials **. 

Wie schon in der Einleitung erwahnt, beschranken wir uns in dieser 
Arbeit auf die Betrachtung des Schalenmodells mit Oszillatorpotential, 
nicht nur aus Griinden mathematischer Einfachheit, sondern vor allem 
wegen der ,,zufalligen“ Entartung der Energieniveaus, welche zu Kon- 
figurationsmischungen AnlaB gibt. Von der Einfiihrung zusatzlicher 
effektiver Zweikérperkrafte sehen wir an dieser Stelle ab. Wahrend 
der Hamilton-Operator H” ein System von A voneinander unabhangigen 
Nukleonen beschreibt, die durch harmonische Krafte an den Koordinaten- 
ursprung gekoppelt sind, wird in (2) die Bewegung der Nukleonen auf den 
gemeinsamen Schwerpunkt und. den Gesamtimpuls des Kerns bezogen. 
Man iiberzeugt sich leicht, daB sich H® folgendermaBen zerlegen laBt: 


HY 1 Ae ee A 2 s\F Hw 

ses (> ; ange (aD) +. (3) 
H™) beschreibt also eine harmonische Schwingung des Gesamtsystems 
um den Koordinatenursprung, welcher eine durch H“) beschriebene 


* Den Herren B. StEcH und H. STEINWEDEL verdanke ich den Hinweis, daB 
H(*) auch in der Weise geschrieben werden kann, daB die Bewegung des i-ten 
Nukleons auf Schwerpunkt und Gesamtimpuls der A—41 tibrigen Nukleonen 


bezogen ist: 
A 


A A 2 : 
ara hc i Dp, : pe ne eo ise. 1 as 
mon5F Salata Ba) +3 ats Sa) 
as = 

k+7 


k=1 
kei 


xx y wird im allgemeinen so festgelegt, da die experimentell bestimmten 
Kernradien méglichst gut reproduziert werden. Vgl. hierzu etwa W. HEISENBERG 
u. W. Macke: Theorie des Atomkerns. Géttingen 1951. 
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innere Bewegung des Kerns iiberlagert ist. Nur die letztere ist physi- 
kalisch von Interesse. Die Ersetzung der Oszillation des Gesamtkerns 
um den Koordinatenursprung durch eine reine Translationsbewegung, 
d.h. die Ersetzung von H™) durch 


4 2 
1 = i 
HO = 1 ( > pi) + HO (4) 


ergabe eine physikalisch bessere Beschreibung des Sachverhalts, jedoch 
ist die zu H® gehorige Schrédinger-Gleichung schwieriger zu lésen als 
die zu H®) gehdrige, falls man das Pauli-Prinzip mit beriicksichtigen 
will. Dies liegt daran, daB die exakte Beriicksichtigung der Konstanz 
der Schwerpunktsgeschwindigkeit eine Korrelation der Bewegung der 
A Nukleonen zur Folge hat, welche es schwierig macht, Wellenfunk- 
tionen mit bestimmten Symmetrieeigenschaften bei Permutationen der 
A Nukleonen zu konstruieren!!8. Man geht daher meist von dem 
Hamilton-Operator H) aus, fiir welchen Eigenfunktionen mit bestimm- 
ten Permutationssymmetrien leicht zu konstruieren sind und nimmt den 
Nachteil in Kaut, da8 sich unter den angeregten Zustanden des Systems 
, unphysikalische Zustande befinden, die aus einem ,,physikalischen™ 
Zustand* niedrigerer Energie durch die Anregung einer Oszillation des 
Gesamtkerns um den Koordinatenursprung hervorgehen (,,spurious 
states‘). Die Schwierigkeit besteht bei dieser Methode darin, einer 
Wellenfunktion bestimmter Permutationssymmetrie anzusehen, ob sie 
einem physikalischen Zustand des Kerns entspricht oder ob sie eine 
Linearkombination physikalischer und unphysikalischer Wellenfunk- 
tionen darstellt. 


Wir werden im folgenden H“ und H™ nebeneinander behandeln 
und in Abschnitt DIV auf Grund der gruppentheoretischen Klassifizie- 
rung erkennen, in welcher Weise die Eigenfunktionen von H™) in physi- 
kalische und unphysikalische Funktionen zerfallen. 


In diesem ersten Teil der Arbeit werden wir lediglich den ortsab- 
hangigen Anteil der Wellenfunktionen betrachten und davon absehen, 
da die Nukleonen auch noch Spin- und Isospinfreiheitsgrade besitzen. 
Letztere werden erstmals bei der Einfiihrung des Pauli-Prinzips im 
zweiten Teil der Arbeit eine Rolle spielen. 


Es erweist sich fiir das Folgende als zweckmaBig, die A Koordi- 
naten- bzw. Impulsvektoren zu einem 3 A-dimensionalen Koordinaten- 
vektor x,; bzw. Impulsvektor p,; zusammenzufassen (x =1, 2,3; 
?=1,2,..., A). Ferner fithren wir durch eine lineare kanonische Trans- 


* In einem ,,physikalischen" Zustand ist abgesehen von der Nullpunkts- 
schwingung keine Oszillation des Schwerpunkts angeregt. 
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formation, bei welcher sich Koordinaten und Impulse in gleicher Weise 
transformieren, neue Koordinaten &,, 


Ka a Oa cas (5a) 
R= 
A (x = 1G 2, 3) 

Pee = 2: Bina (5b) 


und Impulse z,, ein, unter denen die Schwerpunktskoordinate und der 
Gesamtimpuls des Kerns bzw. die dazu proportionalen GréBen 6, , 
und a, 4 explizit vorkommen. 


A 
baa == D Mai (6a) 
* (x =4, 2, 3). 
Ny 4 = ja 2, Pai (6b) 


Damit die Transformation (5) kanonisch ist, muB (B“);, =8B,, gelten, 
also B;, eine orthogonale Matrix sein. Aus (6) und aus den Orthogonali- 
tatsrelationen folgt 


Bees. POTralle she? <5 iA (7a) 
(A 
A = 
DRA 0, atetucalle p=, AS (7b) 
1=1 


Im iibrigen ist 56;, eine beliebige orthogonale Matrix*. In diesen 
Koordinaten nehmen H“) bzw. H™ folgende Form an: 


HO yy = (se qe 2.) (8) 
c—1e7— Mm 2 
3 
a= $$ (a+ 28) : 


Als nachstes fiihren wir Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren fiir 
die Oszillatorquanten ein: 


1 
dg, = evaae ~ [ane We, fe (10a) 
(a =1,2,3; k=1,2,..., 4). 


€ 1 
a = == SSS 10 b 
ak 2h os k wie \2n 2 ak ( ) 
*x Die noch verbleibende Freiheit bei der Wahl von B;, gestattet z.B., fiir die 
tibrigen Koordinaten &,,; (i= 1, 2,..., A —1) ,cluster‘‘-Koordinaten im Sinne 


von WILDERMUTH und KaNELLopoutos? einzufiihren. Die Uberlegungen dieser 
Arbeit zeigen dann, da auch fiir das , cluster‘‘-Modell die Klassifizierung der 
Wellenfunktionen nach irreduziblen Darstellungen von ll, sinnvoll ist. Vgl. hierzu 
B. F. BayMan und A. Bour?®, 

Z. Physik. Bd. 157 30 
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Darin ist # die Plancksche Konstante, dividiert durch 2z, und e= \/z m. | 
Fiir diese Operatoren gelten die Vertauschungsregeln 


(11a) 
(11 b) 


[Gai 4g4] = [Ge eon@ee = 0 


- 0, B = 192, 34, eat 2 
[Gai ap i | == Ox B Osh 


Setzen wir noch @ = Vz|m, so nehmen mit diesen Operatoren H® und | 
H) folgende Gestalt an: 


3 AI 
: — ae El = 1) 
H =ho > Dd, Mai ai + ~=— ho, (12) 
(esl ea! 
3 A a 4 
H® =hw S Gi}; A,;4+ he. (13) 
= =! S: 


Da die Nullpunktsenergien fiir das folgende unwesentlich sind, denken 
wir uns in beiden Fallen die Energieskala so umnormiert, daB H 
und H") gegeben sind durch 


3 A-1 
2 >= ana (14) 
a=1 1=1 
3 A 
HOS WO Dy D>, ase Wy; (15) 
Cia 


C. Die Symmetriegruppe des Hamilton-Operators 


Die Formeln (14) und (15) lassen erkennen, daB die Hamilton- 
operatoren H™ bzw. H" invariant sind gegen Transformationen 
der 3(A —1)-dimensionalen bzw. 3 A-dimensionalen unitaren Gruppe 
(Ulg¢4—1) bzw. Ug 4)*. Um dies explizit zu zeigen, definieren wir neue 
Operatoren b,, und b,; durch 

3 


3 
Os; = 22 Uns pe WB bai = DD pn Usk, wi: (16) 
Zi p= 


Die Indices 7 und k durchlaufen die Zahlen 1, 2,..., A —1 bzw. 1,2,...,A, 


je nachdem wir H" oder H® diskutieren. U,; 4, ist eine beliebige 
unitare Matrix der Dimension 3 (4 — 1) bzw. 3A. Die neuen Operatoren 


besitzen die Vertauschungsrelationen 


[b.:, Op] = 0x6 O:%> [ba i» Ose] = [6553 bee aw) (17) 


* Bereits J.M. JaucH und E.L. Hitt® haben gezeigt, da& der Hamilton- 
Operator eines einzelnen, 3dimensionalen harmonischen OQszillators gegen die 
3dimensionale unitare Gruppe l invariant ist. Sie haben ferner den Zusammen- 
hang der Gruppe U, mit der ,,zufalligen‘‘ Entartung des harmonischen Oszillators 
sowie die Bedeutung dieser Gruppe in der klassischen Mechanik untersucht. 
G.A. Baker jr. hat ihre Resultate auf den -dimensionalen harmonischen 
Oszillator verallgemeinert. 

14 Baker jr., G.A.: Phys. Rev. 103, 1119 (1956). 
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und fiir die Hamilton-Operatoren ergibt sich 


By bel 3 A-—1 
T=, Os) a Nara gO) Oe bas (18) 
a=1 i=1 a=1 71 
3 Al 3. A 
HOUR > adap ehw >, Sob Oa. (19) 
a=1 i=l a=Li=l 


Der Hamilton-Operator ist also gegeniiber Transformationen der 
Gruppe U3,4_1) bzw. Us 4 invariant. 

Wir betrachten nun die Gesamtheit der Eigenfunktionen, die zu 
einem festen Energieeigenwert E =r - hw (ry =0, 1, 2,...) gehéren. Zum 
Eigenwert E =O hat man nur eine einzige Eigenfunktion, welche wir 
kurz als Grundzustand bezeichnen werden. 


—— the 
me Ooo - Te 3 Set; 
Di (any aoe: (4—1)) =| (why? Sie cae a; (20) 
BS ie > &, 
TEE \ a OF eek eal 
0 (area &3 4) — ro Ere Ses et ae (21) 


Dabei gehéren (20) bzw. (21) zu H™ bzw. H®. Alle andern Eigen- 
funktionen lassen sich aus dem Grundzustand durch ein- oder mehr- 
malige Anwendung der Operatoren a;{; erzeugen. Zum Beispiel sind 
die Eigenfunktionen zur Energie E =hw gegeben durch 


Oya, (Oi A 8 eats A waned em 2) 
und allgemein die zur Energie E =r - hw durch 


Dror: eae ee ae Waa en. Gi 
Oy, Hate, +1 +, bp ly Oy by, he Vey. 0 Op Vp WO ty “hy V2 Arty ~ 0 (23) 


(ie AOR ei 2 ae Ade NZ se) 


Die Konstante N,,;,...,o,i, Wird so bestimmt, daB ®,;, |. «,i, normiert 
ist. Wegen der Vertauschungsregeln (11) geht die Funktion ®, j,i, 
bei jeder Permutation der Indexpaare «2, in sich selbst iiber. Ab- 
gesehen von dieser Symmetrie sind die Funktionen (23) linear unab- 
hangig. Man iiberlegt sich leicht, daB die Anzahl linear unabhangiger 
Funktionen (23) durch die Binomialkoeffizienten 


da=(? 7 at ane bzw. ieee oe) (24) 


Y if 
gegeben ist. 
Da die Transformation (16) die Vertauschungsregeln (11) wie auch 
den Hamilton-Operator formal ungeadndert 1aBt, bilden auch die Funk- 


eu UE A ee INA an ca ADs i tals gO (25) 
(Oh 123 ee pi Aye di ieee AA Daw. A) 


30* 
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ein vollstandiges System von Eigenfunktionen von A) bzw. H™ zur 
Energie E =r - hw. Die Funktionen ®,,;,.«,;, und Wai,,...,«,, hangen 


durch eine lineare Transformation miteinander zusammen. Die Ge- ff) 


samtheit dieser linearen Transformationen bildet eine Darstellung der 
unitaren Gruppe Uj:4—1) bzw. Us 4, wenn man die Transformation (16) 
die genannte Gruppe durchlaufen 1aBt. Aus (23) und (25) ist unmittel- 
bar ersichtlich, da& die Elemente der Darstellungsmatrix homogene 
Polynome r-ten Grades in den U,,; 3, [vgl. (16)] sind, d.h. daB es sich 
um eine ganzrationale Darstellung 7-ten Grades handelt. Wegen der 
Symmetrie der Funktionen ®,;...,,;, in den Indexpaaren «,7, handelt 
es sich gerade um diejenige Darstellung, die im Tensorraum 7-ter Stufe 
durch die symmetrischen Tensoren vermittelt wird*. Dieser Dar- 
stellung ordnet man das Young-Diagramm {7} zu (vgl. den Anhang, 
Abschn. 1 und 3). Die Dimension der Darstellung ist ebenfalls durch 
(24) gegeben. Daraus, da diese Darstellung irreduzibel ist und daB ihre 
Dimension gleich der Anzahl der linear unabhangigen Eigenfunktionen 
zur Energie E =7- hw ist, folgt, daB es zu H bzw. H” (abgesehen 
von Transformationen 1m Spin- und Isospinraum) keine groBere Sym- 
metriegruppe als ll3,4_4) bzw. U; 4 geben kann. Fassen wir zusammen: 


Beim Ubergang von aj; zu bj, mittels der unitaren Transformation (16) 
transformieren sich die ®, ;, yi, Wie die Komponenten eines 7-stufigen 


symmetrischen Tensors im 3(4 —1)- bzw. 3 A-dimensionalen Raum. 
Hierdurch wird im Raum der Eigenfunktionen zur Energie E =r - haw 
die Darstellung Us(4—1,¢; bzw. Us4,,; der unitéaren Gruppe Us:4_ 1) 
bzw. Us4 induziert, welche irreduzibel und von der Dimension d,, 
(vgl. (24)) ist. Die Diagonalisierung des Hamilton-Operators H bzw. 
H") ist daher einer Klassifizierung der Wellenfunktionen nach irreduziblen 
Darstellungen der Gruppe Us¢4_1) bzw. Ug 4 Gquivalent. 


D. Die Reduktion der vollen Symmetriegruppe 
I, Allgemeines 

Die Ergebnisse des letzten Abschnitts versetzen uns in die Lage, 
die zu einem gegebenen Energieeigenwert E =r - haw gehorigen Eigen- 
funktionen weitergehend zu klassifizieren. Wenn §, eine Untergruppe 
der vollen Symmetriegruppe U3,4_1) bzw. Ug 4 ist, so hat eine Beschran- 
kung der Transformationen (16) auf die zu der Untergruppe $, ge- 
horigen Transformationen zur Folge, daB die Darstellungen Us (4-1), 
bzw. U3 4m der vollen Symmetriegruppe reduzibel werden. Es ist 
dann méglich, im Raum der Eigenfunktionen ein vollstandiges Ortho- 
gonalsystem zu finden, dessen Funktionen gleichzeitig zu einer bestimm- 
ten Darstellung der vollen Symmetriegruppe und zu einer bestimmten 


* j ‘if j ay 1 . ° . 
Die Normierung der Funktionen Day tr, andy und Yy.4,,...,a,4, hat zur 
Folge, da®B die Darstellungsmatrizen ihrerseits unitar werden. 
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Darstellung der Untergruppe §, gehdren. Die Klassifizierung der 
Eigenfunktionen kann noch weitergefiihrt werden, indem man eine 
ganze Kette von Untergruppen §, >> --- >, betrachtet und das 
vollstandige Orthogonalsystem im Raum der Eigenfunktionen so aus- 
wahlt, daB jede zugehérige Funktion gleichzeitig zu je einer bestimmten 
Darstellung der vollen Symmetriegruppe und der Untergruppen ,, 
Do, ---, O; gehort. 


Die Auswahl der Untergruppen §,, 2, ..., , hat dabei von physi- 
kalischen Gesichtspunkten aus zu erfolgen. Wir sind von der Physik 
her vor allem an folgenden beiden Fragen interessiert: 


1. Wie transformieren sich die zu gegebener Energie E =r- hw 
gehoérigen Eigenfunktionen bei einer Drehung des Kerns, d.h. bei einer 


3 3 
Ersetzung %,;—> >, Onekes Pas 2 OxpPpis WO Oxg eine orthogonale 
b=1 p=1 
Matrix mit der Determinante 1 ist *? 


2. Wie verhalten sich die Eigenfunktionen zur Energie E =7-hw 


bei einer Permutation der Nukleonen, d.h. bei einer Ersetzung x, ;> 
A 


A 
D Rinker» Pair DD Rinbap, WO R;, eine Permutationsmatrix ist (d.h. 
= k=1 


eine orthogonale Matrix, deren Matrixelemente entweder 0 oder 1 
sind) ? 

In der Gruppenkette ,, 5, ..., 5; sollte also jedenfalls die Gruppe 
der speziellen Transformationen U,; ,, der Form ** 


Uy é pk = Pup Riz (26) 


vorkommen, d.h. das direkte Produkt Of) x G4 der 3-dimensionalen 
Drehgruppe OST) mit der symmetrischen Gruppe G,. Da kleinere 
Gruppen als Of) x G, physikalisch nicht von Interesse sind, werden 
wir zur weiteren Klassifizierung der Eigenfunktionen irgendwelche 
Gruppen benutzen, die zwischen Of) x G4 und der vollen Symmetrie- 
gruppe liegen. Die Gl. (26) legt es nahe, als solche Zwischengruppe die 
Gruppe U; xX U4_, bzw. U; x UW, in Betracht zu ziehen, welche aus allen 
Matrizen der Form 


Oy: px = Up Vin (27) 


* Da die Bestimmung der Paritaét von Oszillatoreigenfunktionen trivial ist 
[(— 1)" fiir Funktionen zur Energie rh@], beschranken wir uns hier auf die eigent- 
liche orthogonale Gruppe, d.h. die Drehgruppe. 

** (26) gilt nur fiir den Fall des Hamilton-Operators H"., Im Falle von H") 
hat man die R;, durch die Matrizen einer (A — 1)-dimensionalen orthogonalen 


Darstellung von G4 zu ersetzen [vgl. Formel (44)]. Fiir Einzelheiten vgl. Ab- 
schnitt DIV. 
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besteht, wo U,, und U,, beliebige 3-dimensionale und (A —1)- baw. 
A-dimensionale unitére Matrizen sind. Wir kommen so bei der Dis- 
kussion des Hamilton-Operators H™ zur Betrachtung der Gruppen- J 
kette* 

Us Dla X Ug oP Ue Ol es (28) 


bzw. bei der Diskussion von H” zu der Gruppenkette 
Used Wy XO? Mi Oe ee. (29) 


In beiden Fallen fithrt der erste Reduktionsschritt zur Klassifizierung ] 
der Eigenfunktionen nach irreduziblen Darstellungen der Gruppe U;**, 
der zweite Reduktionsschritt zur Zuordnung von Drehimpulsquanten- 
zahlen und schlieBlich der dritte und letzte Reduktionsschritt zur Be- 
stimmung des Symmetriecharakters (des raumlichen Anteils) der 
(Gesamt-) Wellenfunktion ***. 


Wir besprechen nun der Reihe nach die drei Reduktionsschritte: 


II. Die Reduktion von Ug.4—3 auf Us X U4 (bzw. Ug 4_1 auf Us X Uy) 

Wir haben hier die Frage zu beantworten, in welcher Weise bei 
diesem Reduktionsschritt die Darstellung U3(4_1),; bzw. Ug4., in 
irreduzible Darstellungen von U, XU4_, bzw. U, xU, zerfallt. Diese 
Frage ist ein Spezialfall der allgemeineren Frage nach dem Zerfall der 
Darstellung Us (41), 40} bzw. Us 4,43, WO {o} ein ganz beliebiges Young- 
Diagramm ist. Das allgemeine Problem wurde von H. WEYL” be- 
handelt. Bevor wir das Resultat angeben, noch ein Wort iiber die 
irreduziblen Darstellungen von U3 xU4_, bzw. U;xU,. Eine jede 
solche Darstellung ist direktes Produkt einer irreduziblen Darstellung 
Us, mit einer irreduziblen Darstellung Uy_1 yy bzw. Wao, 


* Natiirlich kénnte man diese Gruppenketten noch verfeinern. Zum Beispiel 
k6nnte man von der Beziehung U4_,>94_1> Gy, bzw. Us>D4> Gy, wo Dy4_, 
bzw. D4 die volle orthogonale Gruppe in A —1 bzw. A Dimensionen ist, Gebrauch | 
machen und so weitere Quantenzahlen zur Charakterisierung der Eigenfunktionen 
erhalten. Da jedoch hierbei keine prinzipiell neuen Gesichtspunkte auftreten 
und wir an dieser Stelle auch die physikalische Bedeutung der Gruppe yi 
bzw. 94 nicht untersuchen wollen, begniigen wir uns mit der Diskussion der 
Ketten (28) und (29). 

** Eigentlich fiihrt dieser Schritt zur Klassifizierung nach irreduziblen Dar- 
stellungen der Gruppe Ul; x U4 _, bzw. Uy « U4, jedoch kann mit jeder Darstellung 
von WU; immer nur eine ganz bestimmte Darstellung von U4_, bzw. Wy gekoppelt 
werden, so daB die Angabe der Darstellung von ll, geniigt (vgl. Abschnitt D IV). 

*** Bei dem von E.tiot! verwandten Klassifizierungsverfahren ist die Be- 
stimmung der Permutationssymmetrie der Wellenfunktion der erste Schritt, die 
Klassifizierung nach Darstellungen von I, der zweite und die Zuordnung von Dreh- | 
impulsquantenzahlen der dritte Schritt. 

18 WEYL, H.: Gruppentheorie und Quantenmechanik. Leipzig 1931. 
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wobei {9’} und {g”’} irgendwelche Young-Diagramme sind (mit r’ und 
vr’ Kastchen). Das Diagramm {0’} hat héchstens 3, das Diagramm {o""} 
hdchstens A —1 bzw. A Zeilen. Weyis Resultat ist dieses*: 


Us (4-1, 9} = 2 Us, fo} X W410 (30) 
{@ 

Us A, {r} = > Us, {o} x Uy, {o}° (3 1) 
{o} 


Die Summe ist hierbei eine direkte Summe und lauft, falls A —1=>3 
bzw. AZ}, iiber alle Young-Diagramme mit 7 Kastchen und héchstens 
3 Zeilen. Es treten also alle Darstellungen y-ten Grades von U,, aber 
nur ein Teil der Darstellungen v-ten Grades von U,_, bzw. Uy auf. 
(Falls A —1<2 bzw. A<2, summiert man iiber alle {9} mit héchstens 
A—1 bzw. A Zeilen. Es treten dann alle Darstellungen 7-ten Grades 
von Ul4_, bzw. Uy, aber nicht alle von U, auf.) Die zusammengehdérigen 
Darstellungen von Us und Ul, _, bzw. Uy sind durch dasselbe Young- 
Diagramm {0} charakterisiert. 

Fir die Eigenfunktionen des betrachteten Hamilton-Operators be- 
deutet unser Resultat: Im Raum der Eigenfunktionen zur Energie 
E =r-hw kann man ein Orthogonalsystem so finden, daB die in diesem 
Raum induzierte Darstellung von U, x U4_, bzw. U, x U, in irreduzible 
Darstellungen zerfallt. Jede Funktion des Orthogonalsystems gehort 
zu einer bestimmten irreduziblen Darstellung Us 4) x W414 bzw. 
Us, ¢} X W443 und man kann ihr in eindeutiger Weise das Symbol {0} 
als eine diesen Sachverhalt ausdriickende ,,Quantenzahl“ zuordnen**. 
Da bei geniigend groBem A (d.h. d —123 bzw. A=} ) alle Darstel- 
lungen v-ten Grades von U, vorkommen, kann man diese Zuordnung 
in etwas ungenauerer Ausdrucksweise als eine ,,Klassifizierung nach 
irreduziblen Darstellungen von U,‘‘ bezeichnen. 


III. Die Reduktion von U, auf Of"? 


In diesem Abschnitt haben wir herauszufinden, in welcher Weise 
eine gegebene irreduzible Darstellung Us ,,, in Darstellungen O.7 


* H. WeyL, Kapitel V, §12. Dieses Resultat ist in Formel (12.7) mit (12.9) 
enthalten. Bei der Niederschrift unserer Formeln (30) und (31) haben wir noch 
beriicksichtigt, da in dem Kronecker-Produkt Gy, (0 Xx Gy, 0} zweier Dar- 
stellungen der symmetrischen Gruppe G, die Darstellung Gy, .,; entweder gar 
nicht oder genau einmal vorkommt, je nachdem {0’} + {0} oder {0} = {9}. Ein so 
einfaches Resultat wie (30) oder (31) erhalt man nur fiir die Darstellung Us (4 —1), 7} 
bzw. 1I3.4,3. In allen anderen Fallen sind die zusammengehorigen Darstellungen 
von ll, und U4_, bzw. Uy durch im allgemeinen verschiedene Young-Diagramme 
charakterisiert. 

** Das Symbol {9}= {7, 72, 73} hangt mit dem von Erxiot! benutzten Symbol 
(A, w) folgendermaBen zusammen: A= 1% —%y, = 12 —73- 
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zerfallt, wenn wir U, auf Of) beschranken. Dabei bedeutet Of'? die | 
zum Drehimpuls L gehérige irreduzible Darstellung von Of), welche |} 
von der Dimension 2L +1 ist. E1zrot! hat diese Frage bereits beant- ] 
wortet, indem er von den einfachsten Darstellungen Us 4), Us, a, | 
Us a3, Us,p),--- aus zu immer komplizierteren aufsteigend die all- J 
gemeine Reduktionsregel erschloB*. Wir wollen hier im Gegensatz | 
za diesem Verfahren noch einen direkten Beweis fiir die Zerlegung | 
einer allgemeinen Darstellung Uy ,,, angeben. Wir haben hierzu ledig- 
lich zwei von LiTTLEWoop!? angegebene Formeln fiir die Zerlegung 
von U,, ;,; nach Darstellungen von O+) auf den Fall » =3 zu speziali- | 
sieren. Aus einem von LirTLtEWoop formulierten Theorem** folgt zu- 
nachst die Zerlegung 
> | 
Us, = 2, O5i7-26 (32) | 
wobei das Summenzeichen eine direkte Summe bedeutet und (=) 
definiert ist durch 5 


jen - fiir ry gerade 


Soar (33) 


al sc 
fiir 7 ungerade. 


Im allgemeinen Fall Us .; mit {0} = {7%1, 72, 73} setzen wir 
aR aa eT ae itis (34) 


und kénnen dann unter Benutzung von (32) die Aussage einer anderen 
Formel von LITTLEwoop *** so formulieren f : 


e. (<2 
Ws oy =| Dd Ont) x mee Oy ae = 
; =o 


A-1 \ —1 
oe oe 
=, Dy O3"7_1-2i]} X 2 Seer 


k=0 


(35) 


* Bereits F.D. MurNacHAN!® hat bemerkt, daB das Resultat sehr iibersicht- 
lich wird, wenn man die Darstellungen O$"} in gewissen Serien anordnet. 
xx LiTTLEWooD!”, Kap. XI, § 9, Theorem LIS S240: 
xxx Diese Formel ist als erste Formel auf S. 295 im Appendix zu LirrLewoopns 
Buch” angegeben. 
t+ Genaugenommen sollte man hier statt der Darstellungen Charaktere 
schreiben, um dem Minuszeichen auf der rechten Seite einen Sinn zu geben. 
16 MURNAGHAN, F.D.: Proc. Nat. Acad. Sci. U.S.A. 38, 973 (1952). 
1” LitTLEwoop, D.E.: The Theory of Group Characters and Matrix Repre- 
sentations of Groups, 2. Aufl. Oxford 1950. 
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Der Satz von CLEBSCH und GorDAN ergibt, daB 


(++ 
D3, oat Sees 2k (36) 
Bee (cts) => (+5) 
= U3 ie 2h) hs Ate Gta)=na oe O54) —p—2(i—A)| 
Oo) . 
mia =2i1 X 0 Of he 2k—-1 


cyl + (37 
Os, iter eels 2(i-+k)— 2 oly ra p—2(t+k)- = eke oS OF ae ) 
Damit wird aus (35) 


a 
oy Cy 
Us oy = py oa (Sap dane 2(i+h) De nee) Si 
ya _ (38) 
: 2 » ip a> 
+, 2 Os) oa + un pa ‘Vary TN, O50, 
wobel 
QO fiir A ungerade 
Wy = EoG (39) 
4 fiir A gerade. 


Die Formel (38) ist symmetrisch in 4 und «. Wenn etwa A=y, ordnet 
man die Summe in (38) zweckmaBig so an: 


ae. Cae 
To th O50 2 ost ~ aloe x (2 Ohh ans. (40) 
Diese Formel enthalt die von ELLior angegebene Regel fiir die Zer- 
legung von Us ,.;. In den Klammern sind dabei jeweils die zu einer 
, Rotationsbande“ gehérigen Darstellungen von O{*) zusammengefaBt. 

Uber die Klassifizierung der Eigenfunktionen y des Hamilton- 
Operators H”) bzw. H" kénnen wir jetzt folgendes sagen: Im Raum 
der Eigenfunktionen zur Energie E=r-hqm gibt es ein Orthogonal- 
system derart, daB jede Funktion dieses eee gleichzeitig zu den 
Darstellungen hee > Us, oy Ude3 wo oF, OCA et tq bzw. Us4 a, 
Us, 0} X Wa, oy, Da aly ,) gehért, was durch die Angabe der Quanten- 
zahlen 7, {o} und L ausgedriickt wird: 


y=v(r, {o}, L). (41) 


Dabei durchlauft 7 den Bereich 7 =0, 1, 2,..., {0} die Gesamtheit der 
Young-Diagramme mit 7 Kastchen und héchstens 3 Zeilen, und For- 
mel (40) gibt Auskunft dariiber, welche Werte von L mit einem ge- 
gebenen {0} verbunden sind und mit welcher Multiplizitat sie auftreten. 
Im nichsten Abschnitt werden wir untersuchen, welche Permutations- 
symmetrien bei gegebenem {g} zugelassen sind. Die bisherige Klassi- 
fizierung wird damit weitergefiihrt durch Zuordnung eines Young- 
Diagramms {x} mit A Kastchen, welches eine bestimmte Darstellung 
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der Permutationsgruppe ©, charakterisiert. Wir gelangen so zu 
y=wlr, {of L, (a). (42) 


Diese Klassifizierung ist zwar noch nicht vollstandig, jedoch spezifiziert | 
sie bereits die wichtigsten physikalischen Quantenzahlen. 


IV. Die Reduktion von U4_, auf S4 (bzw. von Uy auf S,4) 


Zur Diskussion dieses letzten Reduktionsschrittes gehen wir zunachst | 


zu den eigentlichen Teilchenkoordinaten x, ; zuriick. Eine Permutation ff) 


der A Nuklonen wird durch eine Transformation 


A 
Neg Rar Xa hk (43) 
k=1 
beschrieben, wo R;, eine Permutationsmatrix ist, d.h. eine orthogonale 
Matrix, deren Matrixelemente samtlich = 0 oder =1 sind. Gehen wir 
mit Hilfe der Transformation (5) zu den neuen Koordinaten &, ; tiber, so 
zerfallen die Permutationsmatrizen in folgender Weise 


O 


BARE = : (44) 


wo R eine (A — 1)-dimensionale orthogonale Matrix ist. Die Gesamtheit 
der A! Matrizen R bildet ihrerseits eine Darstellung der symmetrischen 
Gruppe ©,. Man iiberzeugt sich leicht, daB diese irreduzibel und dem 
Diagramm {A —1, 1} (vgl. Anhang, Abschnitt 2) zugeordnet ist *. 


Wir besprechen nun zunachst den Fall des Hamilton-Operators der 
inneren Bewegung des Kerns, H“), Dieser Operator ist durch (14) | 
gegeben, wobei die a,; und aj; aus den &,; und ,; gebildet sind (i = 
1,2,...,4 —1). Fihrt man eine Transformation der Gruppe D$*) x G, 
aus, d.h. eine Drehung des Kerns verbunden mit einer Permutation 
der Nukleonen, so transformieren sich die a;*; gemaB 


3 A-—1 
by = 2 2 Opin ae A Oe, aie (45) 


* Berechnet man den Charakter der Darstellung von G4 durch Permutations- 
matrizen, so wird jeder Permutation die Anzahl der nicht permutierten Nukleonen, 
d.h. die Anzahl a, der Einerzyklen, als Wert des Charakters zugeordnet. Der 
Charakter der durch die & gelieferten Darstellung ist daher «%,—1, und daraus | 
folgt die Irreduzibilitat und die Zuordnung des Diagramms {4 —1, 1}. 
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Bei der Durchfithrung der Reduktion von U,_, auf G, haben wir also 
diese Gleichung an die Stelle von 

3 A-l1 

b>. 2 Ong ages (CSA 2h.. 4, A= 4) (46) 

B=1 k=1 : 
zu setzen. Was die Klassifizierung der Eigenfunktionen anbetrifft, 
haben wir also zu untersuchen, in welcher Weise eine Darstellung 
U4_1 4 in irreduzible Darstellungen von Gy zerfallt, wenn wir die 
Matrizen der Gruppe U,_, auf die A! Matrizen R der Darstellung 
4 (A=1, y beschranken. Wie im Anhang, Abschnitt 4, auseinander- 
gesetzt ist, bedeutet dies die Berechnung des Ausdrucks {A —1, 1} © {0} 
[vgl. (A 15) bzw. (A16)], des ,,inneren Plethysmus‘ von {4 —1, 1} 
mit {9}. Ein Verfahren hierzu ist im Anhang skizziert, und eine An- 
wendung dieses Formalismus auf konkrete Probleme wird in Teil II 
dieser Arbeit erfolgen. 

Im Fall des Hamilton-Operators H"), bei welchem die Schwer- 
punktsbewegung noch nicht absepariert ist, haben wir die unitaére Gruppe 
U, auf die Permutationsgruppe GS, zu reduzieren. Nach dem Voran- 
gegangenen ist klar, daB dies in der Weise zu erfolgen hat, daB wir die 
mmitaren Matrizen U,;,(¢, =41, 2,...,;A) im (47) 


ye 
Dp DD Ore Ua dan (47) 
p=1 k=1 
zu beschranken haben auf die Matrizen (44), welche zu der reduziblen 
Darstellung © 4 .4; + G4,:4-1,1, gehdren. Dies fiihrt auf die Frage, wie 
bei dieser Einschrankung die Darstellungen U4; in irreduzible Dar- 
stellungen von ©, zerfallen. Dies erfordert die Berechnung des ,,inneren 
Plethysmus“ ({A}+ {4 —1, 1}) © {o}. Die Formel (A 21) fiihrt dabei 
zanachst auf 


A}\+ {A —1,1})o pee {A}o {st)o ({A—1,1} O{7}). (48) 
J J SS = Q 


Auf der rechten Seite entspricht dabei das Glied mit s =0 den ,,physi- 
kalischen‘‘ Zustainden des Systems, wahrend die Glieder mit s=+-0 zu 
den ,,unphysikalischen‘‘ Zustaénden (spurious states) gehdren. Dies 
wird klar, wenn man die Struktur der Wellenfunktionen (Linearkombi- 
nationen von Funktionen des Typs (23)) und der Matrizen (44) in Be- 
tracht zieht. Der Ausdruck {A} {s} entspricht dem Auftreten von 
Operatorprodukten (a7'4)" (ag4)% (a34)%* mit s,-+sy+s3=s bei den fiir 
die Linearkombination verwendeten Funktionen (23). s gibt also an, 
wie viele Quanten der Schwerpunktsoszillation angeregt sind. Fiir eine 
weitergehende Diskussion dieser Dinge sei auf den Teil II der Arbeit 


verwiesen. 


1 || 


AbschlieBend sei angemerkt, daB unser Klassifizierungsverfahren | | 
theoretisch auch ein Konstruktionsverfahren fiir die Eigenfunktionen 
gestatten wiirde. Ausgehend von einem Satz von Eigenfunktionen (23) | 
hat man nur bei jedem Reduktionsschritt explizite die Transformations-|f) 
matrizen zu konstruieren, welche die Darstellungsmatrizen der gr6Beren ff) 
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Gruppe beim Ubergang zu der kleineren Gruppe zum Zerfallen bringen. |} 
Fiir die Klassifizierung der Eigenfunktionen haben wir hingegen nur 
von der Existenz solcher Transformationsmatrizen Gebrauch gemacht. 


Der Verfasser ist Herrn Prof. H. StEINWEDEL fiir viele anregende Diskussionen | 
zu Dank verpflichtet. Die Arbeit wurde zum Abschlu8 gebracht, wahrend der Ver- l 
fasser Gast des Lawrence Radiation Laboratory der University of California, | i} 
Berkeley, und Stipendiat der National Academy of Sciences, Washington D.C., 
war. Er méchte auch diesen Institutionen fiir ihre Gastfreundschaft und Unter- | 
stiitzung danken. 


Anhang 


In diesem Anhang geben wir einen Uberblick tiber die fiir die Uberlegungen 
des Hauptteils wichtigen mathematischen Zusammenhange nebst Hinweisen auf 
die mathematische Literatur. 


1. Young-Diagramme*. Sie dienen zur Charakterisierung der Klassen irredu- 
zibler Darstellungen der linearen, unitaren und symmetrischen Gruppen. Ein } 
Young-Diagramm ist ein aus zeilen- und spaltenweise angeordneten Kastchen 
bestehendes Schema, in dem die Zeilenlange von oben nach unten und die Spalten- 
lange von links nach rechts nicht zunimmt. Ein Schema 
bestehend aus nm Kastchen, angeordnet in y Zeilen 
der Langen m,,m,,...,m,, kennzeichnen wir durch 
das Symbol {u}={m,, m,,...,m,}**. Treten k Zeilen 
der gleichen Lange m auf, so schreiben wir statt 
m,m,...,m (k-mal) kurz m*. Die m; mussen also den 
Bedingungen 


MM, + - Mm, = 2, (A 1) 
Das Diagramm {6, 4%, 2, 1} Ud = Ue OOS ee (A 2) 


gentigen. Jeder Partition von » entspricht ein Young-Diagramm und umgekehrt. 
Jedem Young-Diagramm ist ein ,,adjungiertes‘“’ Diagramm zugeordnet, welches | 
aus dem urspriinglichen durch Spiegelung an der von oben links nach unten rechts 
verlaufenden Hauptdiagonale hervorgeht. Das in der obigen Figur gezeichnete 
Diagramm besitzt als adjungiertes Diagramm {5, 4, 3?, 12}. 


* Vgl. H. BoERNER!’, Kap. IV und D.E. Litrtewoop!’?, Kap. V. Wir ver- 
wenden das Wort Young-Diagramm hier im selben Sinne wie BOERNER das Wort 
»Rahmen". Ein Young-Diagramm ist also zu unterscheiden von den zugehérigen 
» voung-Tableaus™. 

** In der physikalischen Literatur (vgl. etwal3,10.) verwendet man statt 
dessen oft das Symbol [m,, mg, ..., m,]. Da wir haufig auf LirrteEwoops Arbeiten | 
verweisen mussen, haben wir zur Vermeidung von Mi®verstandnissen die von | 
LITTrLEWoop verwendeten Bezeichnungen jiibernommen. 


18 Boerner, H.: Darstellungen von Gruppen. Berlin-Géttingen-Heidelberg: 
Springer 1955, 
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2. Die symmetrische Gruppe S,*. Hierunter verstehen wir die Gruppe aller 
Permutationen von » Dingen. Die Klassen untereinander aquivalenter, irreduzibler 
Darstellungen sind durch Young-Diagramme aus » Kastchen charakterisiert in 
der Weise, daB aquivalente Darstellungen gleichen und nichtaquivalente Dar- 
stellungen verschiedenen Young-Diagrammen entsprechen. Die Dimension der 
zum Diagramm {jm} gehdrigen Darstellung Gn, {uj ist gegeben durch 


n! 


fuy = pe aya TTG- (A 3) 
A IETS 
mit J;=m;+yr—i ({=1, 2,...,7). Daraus folgt, daB die Darstellungen En, mj und 


Gn, an} (1-Darstellung bzw. alternierende Darstellung) 1-dimensional sind. Alle 
andern Darstellungen sind mehrdimensional, insbesondere ist Gn, (n—-1,13 (nm — 1)- 
dimensional. Bei gegebenem » kénnen wir wegen (A 1) statt {uw} auch das ver- 
kirzte Symbol [y’]= [m,, mg, ..., m,] verwenden**. Die zu {wu} gehorige Dar- 
stellung Gn, 3 bezeichnen wir, wenn Mibverstandnisse ausgeschlossen sind, auch 
einfacher durch {yw} oder [w’]. 


Das Kronecker-Produkt zweier irreduzibler Darstellungen Gp, tu, Gn, (} 


ist im allgemeinen reduzibel und zerfallt in eine direkte Summe irreduzibler Dar- 
stellungen *** : 


Sn, {in} % Sn, {U2} = 28 uu Sn, {u}> (A 4) 
Lu 


wobei die gy, ,, , nichtnegative ganze Zahlen sind. Wichtig ist folgendes Resultat: 
Auf der rechten Seite von (A 4) kommt Gy, in}, das ist die 1-Darstellung, mit dem 
Gewicht g=1 vor, wenn {u,}={,}, in allen anderen Fallen kommt sie gar nicht 
vor. Auf der rechten Seite von (A 4) kommt Sn, 1}, das ist die alternierende 
Darstellung, mit dem Gewicht g=1 vor, wenn {y,} zu {uw} adjungiert ist, in allen 
andern Fallen kommt sie gar nicht vor. Bei Verwendung der abgekiirzten Schreib- 
weise {uw} statt Gp, ¢,} schreiben wir (A 4) in der Form 


{uy} ie) {Ma} = De Sy My | {u} (A 5) 
( 


und nennen {,}0 {u,} das ,,innere Produkt’ der Young-Diagramme {,} und 
{uo} T- 


3. Die volle lineare und die volle unitare Gruppe in N Dimensionen (©y, und 
Uny)tt. Fiir uns sind nur die irreduziblen, ganzrationalen Darstellungen dieser 


* Vel. hierzu etwa H. BoERNER!, Kap. IV und VI. 

*xk Vel. H. BorRNER}§, Kap. VI, § 4 und D.E. Lirrtewoop!,?, Dieses Symbol 
darf nicht verwechselt werden mit dem in der physikalischen Literatur verwendeten 
Symbol [m,, m,,...m,], welches in der vorliegenden Arbeit mit geschweiften 
Klammern geschrieben wird. Vgl. FuBnote **, S. 450 und auch FuBnote *, S. 455. 

xxx (A 4) ware praziser formuliert, wenn man an Stelle der Darstellungssymbole 
die entsprechenden Charaktere einsetzen wirde. 

+ Eigentlich ist diese Verkniipfung fiir Schur-Funktionen (vgl. Abschn. 3 
FuBnote *, S. 452) definiert, jedoch wollen wir aus Griinden der Einfachheit diesen 
Begriff in der vorliegenden Arbeit vermeiden. Vgl. D.E. LirrLewoop™, wo man 
auch Verfahren zur Berechnung der gy, ,,,,, nebst Literaturhinweisen findet. 

+t Vgl. hierzu H. BorrneR!®, Kap. V. 

19 [itrLEWoop, D.E.: Canad. J. Math. 10, 1 (1958). 

20 LitTLEwoopD, D.E.: Canad. J. Math. 10, 17 (1958). 

21 LirrLEwooD, D.E.: J. London Math. Soc. 31, 89 (1956); 32, 18 (1957). 
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Gruppen von Bedeutung. Bei diesen sind die Matrixelemente der Darstellungs-} 
matrix homogene Polynome in den Matrixelementen der dargestellten Matrix, ! 
Man gewinnt diese Darstellungen durch Betrachtung der Symmetrieklassen 4 | 
Tensorraum y-ter Stufe (y=0, 1, 2,...) ttber dem gegebenen N- dimensionalen I) 
Raum. Die zu ein und derselben Symmetrieklasse gehérigen Tensoren besitzenif) 
die gleichen Symmetrieeigenschaften bei Permutationen der Tensorindices. Jedem) | 
Young-Diagramm, {9} = {%,, %), ---, “y}, das aus y Kastchen besteht, angeordnetf) 
in héchstens N Zeilen, kann man eine Symmetrieklasse im r-stufigen Tensorraumig) 
zuordnen. Zum Beispiel entspricht dem Diagramm {7} die Klasse der total sym- | 
metrischen Tensoren und dem Diagramm {1"} (y<N) die Klasse der total anti-j/ 
symmetrischen Tensoren. Ganz grob gesagt zeigt das Diagramm {g} an, daB mani 
Gruppen von je 4, %), ---, Yy _Tensorindices finden kann derart, daB bei Permuta- 
tionen innerhalb jeder Gruppe der Tensor symmetrisch ist. In ahnlicher Weise 
hangen die Spalten des Diagramms mit den Antisymmetrieeigenschaften des) | 


Tensors zusammen. | 


Die linearen Transformationen iin N-dimensionalen Raum induzieren lineare 
Transformationen im yr-stufigen Tensorraum. Letztere bilden eine Darstellung} 
®y,, der vollen linearen Gruppe. Da fiir jedes Young-Diagramm {o} die Ten 
soren der zu {0} gehdrigen Symmetrieklasse sich bei dieser Darstellung unter) 
einander transformieren, zerfallt die Darstellung in Teildarstellungen, die deni 
einzelnen {9} zugeordnet sind. Die zu einem bestimmten {9} gehérige neal 
stellung ist aber noch nicht irreduzibel, sondern zerfallt in /;)} zueinander aqui 
valente Darstellungen Gy {}*- fio} ist durch (A3) gegeben und ist die Dimension 
der zum Diagramm {g} gehorigen Darstellung von ©,. Die Darstellung Gy, von 
®y im r-stufigen Tensorraum zerfallt also in folgender Weise in irreduzible Dar 
stellungen: 


Oy,, ee ah fro} Gy, {o}" (A 6) 


{o}={"1, 72) +) 1} 


Zwischen Gy und lly besteht der folgende wichtige Zusammenhang** : Die irredu 
ziblen ganzrationalen Darstellungen der vollen linearen Gruppe bleiben irreduzibel, 
wenn man sich auf die volle unitare Gruppe beschrankt. Indquivalente Darstel 
lungen von @&y gehen dabei in inaquivalente Darstellungen von lj, iiber. Wennif 
wir nur ® durch lI ersetzen, gilt (A 6) also auch fiir die unitaére Gruppe. 


Das Kronecker-Produkt zweier Darstellungen GN, fo} und GN, 0.3 im 7%,- bzw. 
y,-stufigen Tensorraum ist eine im allgemeinen reduzible Darstellung von & 
im (7, + 7)-stufigen Tensorraum. Es gilt eine Reduktionsformel 


Gy, {ai} x Oy, f0.} = 2 LES 3 Q Gy, (3 (A 7) | 


* Fir die Charaktere dieser Darstellungen (auch Charakteristiken genannt) | 
haben LitrtEwoop und RicHarpson den Namen Schur-Funktionen oder kurz 
S-Funktionen und die Bezeichnung {g} eingefiihrt. Auf diese Weise kommt maniff 
zwanglos zur Addition und Multiplikation der Symbole {g}. Auch die iibrigen Ver- 
knipfungen, wie inneres Produkt, gewéhnlicher und innerer Plethysmus usw., | 
sind bei LirtLewoop als Verkniipfungen von S-Funktionen aufgefaBt. In der 
vorliegenden Arbeit werden die Verkniipfungen der Symbole {o} genau in demselben: 
Sinne verstanden, jedoch reden wir der Einfachheit halber von Verkniipfungen| 
der Young-Diagramme, um eine explizite Einfithrung der Schur-Funktionen zu) 
vermeiden. 


** Vel. H. BOERNER!8, Kap. V, Satz 7.1. 
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in der auf der rechten Seite iiber alle Young-Diagramme mit 7, +7, Kastchen in 
héchstens N Zeilen summiert wird. Die Koeffizienten Ib,0.9 Sind unabhangig 
von N, so daB (A 7) eine Verkniipfung zwischen den Young-Diagrammen {9,} und 
{Q} definiert, die wir als Produkt bezeichnen. 


{oi} {0st = DL. o.0 {Q}- (A 8) 


Hier wird rechts iiber alle Young-Diagramme mit ”%, +7, Kastchen und beliebiger 
Zeilenzahl summiert. Die Berechnung der rechten Seite erfolgt mit Hilfe einer 
Multiplikationsregel, fiir deren allgemeine Formulierung wir auf LrttLEwoops 
Buch verweisen*. 

Im nachsten Abschnitt werden wir von den Foulkesschen Differentialoperatoren 
D({o}) Gebrauch machen miissen22. Diese sind definiert durch**: 


D ({o}) 0} = DThor {0}- (A 9) 
{o} 
Dabei sind {9}, {o}, {t} Young-Diagramme mit 7, bzw. 7, bzw. 7,+7, Kastchen 
und Jj, sind die in (A 8) auftretenden Koeffizienten. Ein solcher Operator an- 
gewandt auf ein Diagramm, fiihrt es also in eine Summe von Diagrammen mit 
geringerer Kastchenzahl iiber. Die Differentialoperatoren haben noch folgende 
Eigenschaften: 


D ({o, + {02}) = D ({er}) + D ({o2}) (A 10) 
D ({01} {@2}) = D ({a,}) D ({e9}) - (A 11) 


4. Der Begriff des Plethysmus. Man betrachte eine f-dimensionale Darstellung 
; einer Gruppe §), ferner eine Darstellung @; 49} der vollen linearen Gruppe 
in f Dimensionen. Wenn man sich in der Darstellung @; 9} auf die Betrachtung 
derjenigen Matrizen beschrankt, welche die zur Darstellung $, von §) gehérigen 
f-dimensionalen Matrizen darstellen, so geht die Darstellung Gy (o} von W; in 
eine Darstellung {; ¢9} von §) tiber. Letztere ist im allgemeinen reduzibel, und man 
hat herauszufinden, in welcher Weise §), ,9} in irreduzible Darstellungen von §) 
zerfallt. Man schreibt statt ; 49} auch §;@{g} und nennt diesen Ausdruck 
einen Plethysmus mit der Darstellung ,; der Gruppe . Es folgen einige Beispiele: 


a) §) sei die volle lineave Gruppe in N Dimensionen, Sy, und f sei die Dimension 
der Darstellung Gy, 4a}. Die Operation des Plethysmus fiihrt dann zu der Dar- 
stellung Gy, 33 @{o}, die etwa in folgender Weise in irreduzible Darstellungen 
zerfallt: 


Gy, EN 2b ee Nich (A 12) 


Wie man sich leicht iiberlegt, bestehen die Diagramme {o} aus /-y7 Kastchen, 
wenn {A} und {9} aus / bzw. vy Kastchen aufgebaut sind. Da die Koeffizienten 
yoo nicht von N und f abhangen, definiert (A 12) eine Verknipfung zwischen den 
Young-Diagrammen {A} und {9}, 


UNS PELE (A 13) 


* D.E. Lirrtewoop!’, S. 94, Theorem V. 

** Wenn man {fo}, {o}, {t} nicht als Young-Diagramme, sondern als Schur- 
Funktionen auffaBt, sind diese Operatoren Differentialoperatoren im tblichen 
Sinne, die auf die Variablen der Schur-Funktionen wirken. (Vgl. H.O, FouLKEs”.) 

22 FouLtKes, H.O.: J. London Math. Soc. 24, 136 (1949). 


454 MarTIN KRETZSCHMAR: 


welche wir als den ,,(gewdhnlichen) Plethysmus von {A} mit {@}‘ bezeichnen. Die_ 
Berechnung der kj,, ist recht miihsam*. Von groBem Nutzen sind daher Ta- 
bellen der von verschiedenen Autoren berechneten Plethysmen?!?°, Das ein-_ 
fachste Beispiel eines solchen Plethysmus ist 


{23@{2}= {4} + {27} {2} @{1?} = 3, 1}. (A 14) J 
b) & sei die symmetrische Gruppe Sy. Ahnlich wie (A 12) gilt hier eine Re- J 


duktionsformel 
Sx, 0p O10) = Li og Carney (A 45) | 

Ch. 

Hierin ist {9} ein Young-Diagramm mit beliebiger Kastchenzahl und die Summa-_ 
tion iiber {o} durchlauft alle Young-Diagramme mit m Kastchen. Die durch ff 
(A 15) definierte Verkniipfung zwischen {v} und {0} 


0} 0 {e}= EG ofa) (A 16) 


bezeichnet man als den ,,inneren Plethysmus von {y} mit {g}‘‘**. 


Fiir den Hauptteil der vorliegenden Arbeit sind nur die Spezialfalle 
{n—1, 1} fo} und ({2—1, 1}+ {n}) ©{o} von Interesse. Wahrend fir den all- 
gemeinen Ausdruck (A 16) ein einfaches Verfahren zur Berechnung der G,,, nicht 
existiert, hat LirrLr—Ewoop”® fiir die hier interessierenden Spezialfalle Formetn } 
angeben kénnen. Am wichtigsten ist das folgende 


Theorem von Littlewood. Es sei D der folgende Operator: 


Doe Se ad ce ae ee (A 17) 
13=0 {77,) 1,=0 {4j,) 7,=0 7,=0 


({A1,} {Ai,} + -»-) (D ({2} @ {Ai,}) D ({3} @ {Ai,}) - .--) (D ({2} @ {7_}) D ({3} @ {7}) + ..-). 


Die Summation iiber {/),! durchlauft alle Young-Diagramme mit J; Kastchen, und 
im tbrigen ist die Summation beschrankt auf diejenigen Folgen (7g, 73, ...) und 
(/,, 75, ...), in denen héchstens endlich viele Glieder von Null verschieden sind. 
Die Ausdriicke D({...} @{...}) sind Foulkessche Differentialoperatoren (vel. 
Abschn. 3), ® bedentet einen gewéhnlichen Plethysmus. Ferner mége o die Ge- 
samtheit aller Partitionen aller nichtnegativen ganzen Zahlen (also {o} die Ge- 
samtheit aller Young-Diagramme mit beliebiger Kastchenzahl) durchlaufen, dann 
gilt: 

Man berechne D {0} = 2M ooo}, dann ist mit denselben Koeffizienten Vio 


[1] {e}= Dh%eolol. (A 18) 
oO 

* Es existiert hieritiber eine umfangreiche Spezialliteratur. Ein relativ aus- 
fiihrliches, aber nicht vollstandiges Literaturverzeichnis findet man bei E.M. 
IBRAHIM?S, 

xx ,Innerer‘‘ Plethysmus deswegen, weil das Kronecker-Produkt von Dar- | 
stellungen der ©, mit dem ,,inneren‘‘ Produkt der Young-Diagramme aquivalent 9 
ist. | 

23 [BRAHIM, E.M.: Proc. Amer. Math. Soc. 7, 199 (1956). | 

24 TBRAHIM, E.M.: Royal Society Depository for Mathematical Tables Nr, 1) 
(1950). 

° IBRAHIM, E.M.: Proc. Math. Phys. Soc. Egypt 5, 85 (1955). 


| 
@ 
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Die Auswertung der Differentialoperatoren geschieht mit Hilfe von (A 10) 
und (A 11), z. B. ist nach (A 14) 


D ({2} @ {2}) = D({4}) + D({2?})  D({2}@{17}) = D({3, 1}). (A 19) 
[1] bzw. [o] sind die in Abschn. 2 eingefiihrten verkiirzten Symbole fiir die Young- 


Diagramme*. 


Fiir den Fall, da8 {9} ein nur aus einer Zeile bestehendes Young-Diagramm {7} 
bedeutet, hat LitrLEwoop!® eine andere, einfachere Formel fiir den inneren 
Plethysmus hergeleitet: 


({m}+ (m1, O}=Tin—Ahin— na} Manin}, (A 20) 


wobei rechts tiber alle Partitionen von y mit n2%,=7,=>... 27,20 undy4,+%+::: 
+ 7,;=y7 summiert wird. 


SchlieBlich benétigen wir noch eine Formel, welche auch fiir allgemeines {0} 
den Ausdruck ({}+ {n— 1, 1}) © {o} zu berechnen gestattet. Es gilt allgemein 


({r} + {%2}) © {0} = D Lor ({r} © {o}) O ({vg} © {7}), (A 21) 

o,T 
wobei {,} und {y,} Young-Diagramme gleicher Kastchenzah] sind und wo die 
beiden in runden Klammern stehenden Ausdriicke auf der rechten Seite durch das 


* An dieser Stelle mu® darauf hingewiesen werden, daB die Symbole [o] 
nicht nur bequeme Abkiirzungen sind, sondern daB sie verallgemeinerte Charaktere 
darstellen und somit tiefere Bedeutung besitzen. Jedem Symbol [o] = [s,, sy, ..., s;] 
(mit s,; 25,2... 2s, und s,+s,-+ --- +s5,=s, s beliebig) ordnet man eimen Cha- 


Takter {%, 1, %,.-., 1%} (mit m2m4=...2n, und m+n,+7,+ --- +n,=7) 
der Gruppe ©, zu, indem man das Symbol {u—s, sy, Sg, ..., s,} bildet, wobei 
n—s negativ, positiv oder Null sein kann, und dieses Symbol dann durch,, Rechts- 
verschieben“* der Zahl »—s in das Symbol fiir ein Young-Diagramm (welches 
(A 1) und (A 2) geniigen muB) verwandelt. Fir solche verallgemeinerte Symbole 
{m,, M,...m,}, wo die m; nicht notwendig der Beziehung (A 2) geniigen und 
irgendwelche ganze Zahlen sein kénnen (positiv, negativ oder Null), gelten folgende 


Regeln: 


Ne eee I aan a Ae Mpeg, — A ited agra 

2, iy Wy a60, Has 0), swKemn 7), = 0 

3% {UD , Wage seras m,} = 0, wenn fiirirgendeint m;,,=m;-+ 1. 

Jedes verallgemeinerte Symbol {m,, m,,..., m,} ist auf Grund dieser Regeln 

entweder = 0 oder bis auf das Vorzeichen dem Symbol eines (eindeutig bestimmten) 

. . 7 / 
Young-Diagramms {m1, mg, ..., m,} mit my=mg= ... =m,=0 und my+my+ --- 
+m,=m,+m,+--- +m, aquivalent. Das Vorzeichen bestimmt sich aus der 


Zahl der notwendigen Vertauschungen nach Regel 1. Fir eine eingehendere 
Diskussion der hier wesentlichen mathematischen Zusammenhange vel. H. BoErR- 
NER}, Kap. VI, § 3 u. 4 sowie A. GamBa®®. Da die [ao] auf diese Weise fiir jedes 
n= 1, 2, 3,... einem bestimmten Charakter der Gruppe ©, entsprechen, ist die 
durch LirrtEwoops Theorem gelieferte Formel (A 18) mit den gleichen Koeffi- 
zienten fiir alle symmetrischen Gruppen giiltig. 

26 Gampa, A.: Atti Accad. naz. Lincei, Rend., Cl. Sci. fis. natur., VIII. ser. i, 
167 (1952). 

Z. Physik. Bd. 157 
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innere Produkt im Sinne von Abschn. 2 verbunden sind. o und t durchlaufen 
alle Partitionen aller nichtnegativen ganzen Zahlen, fiir die 


toa cis aoc So) vic Cmte oeate os eealelCge mae Th 1 | 


Da {n} die 1-Darstellung der Gruppe ©, ist, sind nur diejenigen Ausdriicke) 
{n} © {a} von Null verschieden, wo {o} ein aus einer einzigen Zeile bestehendes > 
Diagramm darstellt. In letzterem Falle ist 


mi 
i 


T 


{n} © {s} = {n}. (A 22) | 
Da {n} © {v} = {rv} ist, hat man schlieBlich 
(n) + — 1,1) Of} = E EToreh — 1 HO} (A 23)| 
oder in abgekiirzter Schreibweise | 
((0] + (4]) ©f{e} = Dox, [11 0 {7}. (A 24) 
=sSt 


Die Summation iiber o ist dabei auf die nur aus einer Zah] bestehenden Partitionen 
beschrankt, was wir durch o=s angedeutet haben. 


Zeitschrift fiir Physik 157, 457—461 (1960) 


Aus dem Fysisk Institutt A, Oslo 


Die Bordoni-Relaxation, 
Kritik der Donthschen Theorie 


Von 
JENS LOTHE 
Mit 1 Figur’im Text 


(Eingegangen am 28. August 1959) 


By elementary reasoning one would expect an activation energy W ~ 2 W, for the 
Bordoni peak. W, is the kink energy. This assumption fits with experimental 
evidence. It is pointed out that in the Donth theory for the Bordoni peak, the 
radiation loss from the dislocation oscillators is overestimated and that a recalcula- 
tion of the Donth theory will probably yield an activation energy W~ 2W, 


I. Allgemeines 


Ein Relaxationsmaximum der inneren Reibung der Metalle bei 
niedrigen Temperaturen ist von BoRDOoNI! zuerst entdeckt, und seitdem 
sind mehrere experimentelle Untersuchungen tiber diesen Effekt ge- 
macht worden (NIBLETT und WILks?, CASWELL’, PARE*, THOMPSON 
und Hoimes®). In dem Kiulocycle-Gebiet findet man Relaxations- 
maxima in dem Temperaturgebiet ~100 °K, und die Aktivierungs- 
energie befindet sich gewohnlich in der Nahe von ~0,1 eV. Die spateren 
Untersuchungen haben das Bordoni-Maximum in mehrere benachbarte 
Maxima aufgelost. 


Mason ® hat vorgeschlagen, das Bordoni-Maximum als thermische 
Aktivierung der Versetzung itiber die Peierlssche? Schwelle zu erklaren. 
SEEGER’ und DonTH® (s. auch SEEGER, DoNTH und PrarF?®) haben auf 


1 BorDont, P.G.: J. Acoust. Soc. Amer. 26, 495 (1954). 

2 NiscettT, D.H., u. J. Witxs: Phil. Mag. 1, 415 (1956). 

3 CASWELL, H.L.: J. Appl. Phys. 29, 1210 (1958). 

4 Part, V.K.: Experimental and Theoretical Study of Low-Temperature 
International Friction in Copper. Thesis, July 1, 1958. Cornell University. AFOSR- 
TR-58-92 ASTIA-AD-162 133. 

5 THompson, D.O., u. D.K. Hormes: J. Appl. Phys. 30, 525 (1959). 

6 Mason, W.P.: J. Acoust. Soc. Amer. 27, 643 (1955). 

7 PEIERLS, R.: Proc. Phys. Soc. Lond. 52, 34 (1940). 

8 SEEGER, A.: Phil. Mag. 1, 651 (1956). 

9 Dontu, H.: Z. Physik 149, 111 (1957). 

10 SpecerR, A., H. Dontu u. F. Prarr: Disc. Faraday Soc. 23, 19 (1957). 
Brille 
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Grundlage dieser Idee eine detaillierte Theorie ausgearbeitet. Wir | 
geben eine kurze einfiihrende Beschreibung der Donthschen Theorie: 

Es liege eine Versetzungslinie in dem Peierlsschen Tal, die in A 
und B fixiert ist (Fig. 1). Die Versetzungsschwingungen kénnen durch 
thermische Aktivierung zu einer hohen und hoheren Energie gebracht 
werden. Bei vollem Ausschlag und bei héher Schwingungsenergie kann 
die Versetzungskonfiguration mit einem Uberversetzungspaar ver- 
glichen werden. SEEGER™ hat diese Schwingungsarten beschrieben. 
Wenn die Oszillatorenergie so hoch ist, daB bei vollem Ausschlag die 
zwei Uberversetzungen durch die 4uBere Scherspannung voneinander 


rit 


Peierls ‘sche Taser 


Fig. 1. Thermische Aktivierung von einem Versetzungssttick 


gerissen werden, wird die Versetzung in ein benachbartes Tal tibergehen, 
was die Aktivierung vollendet. Dontu berechnet eine Aktivierungs- 
energie 

We 45 W,; (41) 


wo W, die Energie einer Uberversetzung ist; nach den experimentellen 
Befunden ist W schwach von der auBeren Scherspannung abhangig. 


Bei elementarer Theorie ist die Aktivierungsenergie 
W= OW, (2) 


zu erwarten. LOTHE™ hat fiir das Bordoni-Maximum eine Theorie, die 
auf dem Gleichgewicht zwischen Nukleation und Annihilation der Uber- 
versetzungen basiert, ausgearbeitet. Die Diffusion der einzelnen Uber- 
versetzungen ist ein wesentlicher Teil der Theorie. 


Die Donthsche Theorie gibt bei Gl. (1) eine Uberversetzungsenergie 
~ (0,02 — 0,03) eV. 


Selbst bei ganz niedrigen Temperaturen ware eine hohe Konzentration 
von thermischen Uberversetzungen zu erwarten, wenn die Uberver- 
setzungsenergie so niedrig ist. Man hat aber experimenteile Indikationen 
dafiir, da die Peierlssche Barriére eine wichtige Rolle spielt bei Tem- 
peraturen bis zu 200 °K in Kupfer (THompson und Hormes5) und 


" SEEGER, A.: Z. Naturforsch. 8a, 246 (1953). 
12 Lotur, J.: Zu Phys. Rev. eingesandt. 
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400 *K in Aluminium (Lytton, SHEPARD und Dorn}8), Man kann 
moglicherweise diese Beobachtungen erklaren durch Verwendung von 
Gl. (2) anstatt Gl. (1). 


THOMPSON und Ho_MeEs® haben eine Aktivierungsenergie fiir die 
Untergrundverluste hergeleitet, die die Halfte der Aktivierungsenergie 
des Bordoni-Maximums ist. Es ist naheliegend, diese Aktivierungsenergie 
als die Energie einer Uberversetzung zu interpretieren (LOTHE?2). 


Die experimentellen Daten favorisieren dadurch die Gl. (2). Fiir 
hdhere Spannungen und kurze Versetzungsstiicke mag es sein, daB die 
Theorie, wie von DontH formuliert, mehr adéquat als die Lothesche 
Theorie ist. Eine nahere Untersuchung der Donthschen Theorie ist 
daher notwendig. 


II. Kritik der Donthschen Theorie 


DONTH verwendet einen stochastischen Ansatz um die thermische 
Anregung der Versetzungen zu berechnen. Die Oszillatoren geniigen 
der Kolmogoroffschen™ Differential-Gleichung 


a a) , on 
f= — 57 (V0) +a5 (PP), (3) 
wo ~p(W)dW die Anzahl von Oszillatoren mit Energie im Intervall 
[W, W+dW]| ist. V ist als der Energieverlust pro Zeiteinheit definiert, 
und D ist der Diffusionskoeffizient im Energieraum. V ist aus zwei 
Teilen zusammengesetzt: einem, der mit der Ausstrahlung verkniipft 
ist, und einem, der durch die Korrelation zwischen der Oszillatorbe- 
wegung und den thermischen Wellen verursacht ist. Da der zweite Teil 
nur einen Beitrag des Preexponentialfaktors der Verteilung gibt, werden 
wir nur den ersten Teil untersuchen. 


Ein stationares Gleichgewicht befriedigt die Gleichung 


WwW 


po(W) === exp/ i 5 dW). (4) 


DonTH hat fiir die Versetzungsoszillatoren hergeleitet 


CONS tae) Fe Ey eee TS SESE Oe 
py (a) = ——— exp \” (|/1 —a?+ arc cosa — 4 =) ; (5) 
wo #=—"_ und r= 2k | Mit «~1 finden wir ~ der Gi. (igs e cen 
2W, kT 


Exponentialfaktor. 


18 T ytroNn, F.L., L.A. SHEPARD u. J.B. Dorn: Trans, AIME 212, 220 (1958). 
14 {ormocororFF, A.N.: Math. Ann. 104, 415 (1931); 108, 149 (1933). 
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Fiir ein Wellenfeld H,; =» (442 +3@?@), das mit einem System 


W(y,) gekoppelt ist, konnen wir, fiir kleine Ausschlage, schreiben 


H => (42 +407 ¢7) + Dia(o)gy + W(y,9)- (6) 


Im Mittel muB gelten: 
1¢P+40?? =RT. (7) 


Mit einer vorgegebenen harmonischen Bewegung y=Acos 2, kann ff 


man sofort aus den Resonanzbeitragen herleiten, daB 


Fate 
DW) _27 4t+0 2At (8) 
V(W) Te re ee 
Ato At 


Dies ist die wohlbekannte Einsteinsche Relation. Die Gl. (4) gibt 


dann den Boltzmann-Faktor exp (— =}. Dieser ist eine Folge | 


davon, daB die Zufuhr und die Ausstrahlung der Energie durch dieselbe 
Kopplung stattfindet. 


Das hier skizzierte Problem ist ganz analog mit dem von DONTH 
behandelten Problem. Eine strenge Begriindung, daB das Modell 
Gl. (6) fiir ein System von Versetzungen und Gitterwellen ausreicht, 
mu man in einer Weiterentwicklung der Arbeiten von NABARRO” und 
EsHELBY?® suchen. Grundsatzlich handelt es sich jedoch nur um lo- 
kalisierte Versetzungsschwingungen, die in gegenseitiger Wechselwir- 
kung mit Gitterwellen stehen, was intuitiv unmittelbar zu der Gl. (6) 
fiihrt. Eine Verwendung stochastischer Theorie auf Versetzungen sollte 
dann Gl. (2) anstatt Gl. (1) geben, was nicht mit den Angaben bei 
DonTH im Einklang ist. 


DontHs Berechnung des Diffusionskoeffizients kann nicht kritisiert 
werden. In der Berechnung des Verlustkoeffizients nimmt DonTH an, 
daB man mit einer guten Annaherung damit rechnen kann, da®B jedes 
Element der Versetzung eine gleiche Menge von Energie ausstrahlt, als 
ob es ein Teil einer unendlichen starren schwingenden Versetzung wire. 
Diese Annaherung ist nur dann giiltig, wenn die Lange des oszillierenden 


15 NaBARRO, F.R.N.: Proc. Roy. Soc. Lond. 209, 278 (1951). | 
16 EsHELBY, J.D.: Solid State Physics, Vol. 3. Edit. by F. Skitz and D. Turn- 
BULL. New York: Acad. Press Inc. Publ. 1956. 
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Versetzungsstticks im Verhaltnis zu der Schallwellenlange im umgeben- 
den Medium der gegebenen Frequenz groB ist. Die Lange der Uber- 
versetzung ist ungefahr dieselbe wie die Schallwellenlange der Frequenz, 
mit der die Versetzung im Peierlsschen Talgrund schwingt. Wenn die 
Versetzungsschwingung eine so groBe Energie bekommt, daB Uber- 
versetzungspaare sich bilden, ist die Frequenz niedriger. Die Oszillator- 
frequenz bewegt sich gegen null wenn W-+2W,. Es ist darum eine 
Folge, daB die Donthsche Approximation nicht giiltig ist fiir mittlere 
und hdhere Oszillatorenenergien. Bei einer Umrechnung von der 
Donthschen Theorie, worin beachtet wird, dab D(W) und V(W) in der- 
selben Naherung berechnet werden, mu8 man erwarten, daB eine Akti- 
vierungsenergie W ~ 2 W, folgt. 

Fiir niedrige Oszillatorenergien, wo die Donthsche Annaherungen 
giltig sind, befriedigt Gl. (5) die Boltzmannsche Verteilung. 
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Several algebraic characterizations of vacuum type III metric fields are discussed. | 
A covariant integral conservation law is obtained by introducing a divergence free | 
vector density that is uniquely determined by the metric and Riemann tensors 
of a type III metric. In a region where the gravitational field is of type III almost 
everywhere, the vector density vanishes at a point if and only if the Riemann 
tensor vanishes there . The conserved quantity has the dimensions of energy but is 
probably not simply related to energy in the ordinary sense. The conservation law 
is interpreted as a HUYGHEN’s principle for an intensity measured by measuring 
the relative accelerations due to the gravitational field. It is compared to a previous- 
ly derived action conservation law fora classical, general relativistic electromagner- 
tic field and with a covariant action conservation law that is valid in null (degene- 
ate type II) metrics. Further propagation laws for null and type III waves are 
given under the assumption that the wave vector is hypersurface orthogonal. It 
is shown that in linear approximation the far and semi-far fields of a radiating 
quadrupole are null and type III respectively; the form of the conservation laws 
in these linearized metrics is discussed. In an appendix a ‘“‘strongly’’ conserved 
form of the tensor of BEL and RoBINSON is suggested. 


I. Introduction 

At a point the Riemann tensor of a vacuum metric field determines, 
in general, certain preferred scalars, directions, and plane elements}:?, 
To understand the geometric properties of these quantities we must 
supplement a knowledge of their algebraic relations with information 
about their analytic behavoir as determined, for example, from the 
Bianchi identities. Some analytic properties of degenerate type II 
vacuum metrics (“null metrics”) have been investigated3.*, and we can 
use the information obtained to construct a covariant integral conserva- 
tion law for the action of such metrics5~7; this conservation law is 


* Flick Exchange Fellow. 

* Petrov, A.S.: Kazan Univ. Reports 114, Book 8, 55 (1954). 

2 PiraNt, F.A.E.: Phys. Rev. 105, 1089 (1957). 

8 LICHNEROWICz, A.: C. R. Acad. Sci., Paris 246, 893 (1958). 
Ber, yo ReAcads Sci, (Pariss 247.1004 (1958). 

° Enters, J., and R. Sacus: Z. Physik 155, 498 (1959). 

° LicunEROwIcz, A.: Report to the Royaumont Conference 1959. 
’ BEL, L.: Report to the Royaumont Conference 1959. 
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closely related to the propagation law for discontinuities in the Riemann 
tensor considered by STELLMACHER and others®~10, 


This paper is a report on a somewhat similar conservation law, for 
a quantity having the dimensions of energy, valid in vacuum metrics of 
type III. The conservation law implies, in particular, that the average 
magnitude of the relative accelerations imposed by a type III wave 
bundle* on neighboring test particles whose world lines are orthogonal 
to any hypersurface that intersects the bundle is inversely proportional 
to the volume of the hypersurface. While the relation—if any—be- 
tween the conserved quantity and energy in the usual sense is at present 
very obscure, it seems reasonable to attach some importance to a co- 
variant conservation law that involves only geometric objects uniquely 
defined by the metric tensor and its derivatives. 


We shall use the natural units x =c=1. Latin indices run from 

1 to 4; the metric tensor has the signature +2; w* always denotes a 
unit timelike vector in the direction of some observer’s (world) velocity. 
“*”” over a pair of antisymmetric indices denotes the usual dual opera- 
tion—for example, W* = (|/— g/2) Ona o WWhere». 0.7.4. 19 sthe 
alternating symbol. The two basic properties of the dual operation are 
Wr =—WZ (1.1) 


ab 
ab 


and (14, p. 239) 

W3 Nileb LA wree x" — (4/2) of wr! Xoo ; (1.2) 
where 2 and JJ are collective indices of any sort. Unless otherwise 
specified we shall consider only vacuum fields 


Ke —() => Rioca a Ras. (1.3) 


II. Action conservation laws in null fields 


We summarize those result of > which are relevant to this paper. 


a) Electromagnetic Fields. An electromagnetic field is calied a null 
field if its stress energy tensor 7“? has the algebraic form 


TA Vesey fee (Lig) 


* The term ‘‘wave bundle” seems appropriate in view of the following results. 

8 STELLMACHER, F.K.: Math. Ann. 115, 741 (1933). 

9 TRauTMAN, A.: C. R. Acad. Sci., Paris 246, 1500 (1958). 

10 TREDER, H.: Ann. Physik 7 (2, H. 5—6), 225 (1958). 

11 SynGE, J.L.: Relativity; The Special Theory. Amsterdam: North Holland 
Publ. Co. 1956. 
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#0 and vanishes only if the field F,, itself vanishes. In a null field | 
the electric and magnetic vectors are equal in magnitude and perpendi- } 


cular: | 
Ee gl os Fs Fe? =0,. (11.2) 1 | 


The properties of the stress energy tensor 
fdas ers = 0), Ter p36 (11.3) 


imply k,k*=0 and k,,,k? ~k,. Thus k* is the tangent vector to a | 


congruence of lightlike geodesics; without loss of generality we can ff 


require 
Beside ee (11.4) 


‘ 


Then w and k@ are still arbitrary up to a “restricted parameter trans- | 
formation” induced by any scalar A =O for which 4A ,k* =O: 


Gio ASP he eS aU ee (11.5) | 


The transformations (11.5) correspond to choosing different preferred para- 
meters along the various null geodesics with tangent k*; if A, k*==0 
we shall refer to a transformation like (I1.5) simply as a parameter 
transformation. 


With the convention (II.4) eq. (I1.3) implies 
(V—gu ees Or (II.6) 


Integrating eq. (11.6) over a wave bundle—e.g. a four dimensional 
region bounded by a tube D that contains at every point the &* direction 
and by two sections 6 and C through the tube (fig. 1)—we obtain 
from Gauss’ theorem 


fa*s,uj—g= fa*S,Muy—e. (II.7) 
B Cc 

Eq. (11.7) is a scalar under coordinate transformations but is not 
invariant under parameter transformations. To interpret this lack of 
invariance we introduce a suitably generalized notion of frequency. 
To an observer at the point x“ moving along a geodesic with unit tan- 
gent u* we assign the frequency /(x*, u*) defined as 1/2 the inverse 
eigentime interval the observer measures between the next two zero 
intensity points of the electromagnetic wave. We shall here consider 
only the rather special case of “locally monochromatic plane” waves: 
we suppose that there is some one choice of &* consistent with eqs. (II.1) 
and (11.4) such that for all points and all velocities 


f(x, u) = — u,k*, (II.8) 
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to sufficiently good approximation. For the appropriate procedure when 
the simplifying assumption (II.8) or some similar assumption is not 
applicable, and an ambiguity arises, see 5. 

Using eq. (11.8) we can rewrite eq. (II.7): 


Here U(u*) is the energy density of the electromagnetic field, related to 
the electric field E?(u*) =F°°u, by the equation 


U=E,E*. (11.10) 


We shall in the following always indicate in their original definition 
which quantities are functions of an ad hoc introduced vector field 7; 
the action (II.9) is independent of w’*. 


To see that the name action is appropriate for the integral (II.9) 
we specialize the velocity u“ to lie in the hypersurface B, which is 
assumed timelike. Then d* Sk 8 U7*=Uf*(da, dr), wheredd | 
is the two dimensional area element perpendicular to the wave direction 
in the three-space of the observer and dt is his element of eigentime. 
The fact that the action conservation law (II.9) is applicable only to 
null fields is perhaps rather satisfactory than otherwise since the con- 
servation law for photon number is valid in quantum field theory only 
under similar restrictions. On the other hand, the specialization to 
locally monochromatic plane waves is a serious restriction. Eq. (11.9) 
can also be applied to a discussion of the measurement of cosmological 
distances: observers who measure the same frequency as was emitted 
by the source measure an intensity inversely proportional to the area; 
if they do not measure the original frequency they must correct by a 
cactor j=. 

If k* happens to be hypersurface-orthogonal, the electromagnetic 
field equations imply a further propagation law. Suppose, in fact, that 
Rta,o%cy =O and that eq. (11.4) holds. Then 


(tH. )..6 =O. Cinet 4) 


This might be called a polarization propagation law: if we evaluate the 
electric field with respect to a four-velocity w that is parallel propagated 
along the wave vector k* then the unit vector in the direction of the 
electric field is parallel propagated along the wave vector as well. 


b) Gravitational Fields. Because of the beautiful analogy pointed out 
by Prrani between electromagnetic and gravitational null fields, the 
latter can be discussed by very similar methods. We number corre- 
sponding equations with the same number and a prime. 
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A defining property of null metrics is that the tensor HEINE 2 | 
2.R**7 R°;4. has the algebraic form™* | 
[tbe e ee Te ie. (11.1’) |f 


y>0 vanishes if and only if R“’” itself vanishes. Eq. (II.1’) implies ff 


Les ee ce ah ==) (I1-2)) | 


where we have used also eq. (1.3). The full Bianchi identities and the 
first half of eq. (II.2’) imply 

9 Bk ca ea = 1 TOS Os (Tiss | 
The restrictions these equations impose on the vector k* are exactly | 
the same as in the electromagnetic case. We therefore again impose the J 


condition (11.4). Then y» and k* are still arbitrary up to the restricted J 
parameter transformations (A +0, 4 _, k’ =0) 


vy =vA4t, Re=ARS. (1.5’) 


d 


With the convention (11.4) eqs. (II.1’) and (II.3’) imply 
(/—gvk’) ,=0. (II.6’) 
Integrating over the same type of region as before (fig. 1) gives 


fd* Sk —g = fd* S kv —g. (iz 
B Cc 


Among the known null gravitational fields!” there are some in which 
eq. (1.8) can be made to hold exactly, by a suitable choice of para- 
meters, for all x* and u*. If we again restrict our attention to null fields 
where eq. (11.8) can be imposed we can write 
fat Sk V—eV f*= fats, VY —eVi4 
B G (Thos 


= action of the wave bundle. 


Here V(u*) can be defined in terms of the tensor E,,(u*) =R,,),u?u 
that determines the relative accelerations of nearby test particles?: 


V =2h 8°. (II.10’) 


E,, itself has the algebraic form 


2E yy =f? Vv (Ens — Nam) (11.42) 


h Wy . . Z 
where €,(w’) and 4,(u") aie unit vectors perpendicular to each cther, to 
u,, and to k,. The action (II.9’) is independent of w*. 


* For a generalization of T#9¢4 to any vacuum metric and an intuitive inter- 
pretation of eq. (II.2’) see the appendix. 
12 Rospinson, I.: Report to the Royaumont Conference 1959. 
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Unlike the electromagnetic action the gravitational action cannot 
at present be interpreted by discussing its change during an absorption 
or emission process. However, eq. (II.10’) indicates how to measure 
the gravitational action by means of test particles that do not react 
on the gravitational field. An interesting difference between the two 
conservation laws (II.9) and (II.9’) is that the electromagnetic action 
density splits naturally into the energy density and the factor f+ while 
the gravitational action density splits into the measurable quantity V, 
which has the dimensions energy per unit area per unit volume, and the 
factor /~°. 


If k,4%y=0 and we impose the parameter condition (II.4) we 
obtain the equation analogous to (II.11): 


ee a eee Oe (Las) 


Eq. (I1.11’) implies, in particular, that the vectors &, and 7,, evaluated 
with respect to a four-velocity that is parallel propagated along the 
wave vector, are themselves parallel propagated along the wave vector. 


III. Algebraic properties of type III metrics * 

Turning now to vacuum type III metrics, we remark that the Rie- 
mann tensor of such a metric can be written in a convenient form by 
introducing a scalar o, two unit spacelike vectors v* and w%, the lightlike 
wave vector k*, and another lhghtlike vector m“ via the equations 


pe? yy a Rem), (Ti) 
as, ts eee 2 
Raed =F (Uap Mea tT YeaMan — Vs, *,— Ue, M+), (LIT) 


where v,, =2,,k,; and m,4 = 22g. 


Eq. (111.1) implies that v, and w, are orthogonal to each other, to k,, 
and to m, and that k,m* =1. That a vacuum Riemann tensor of type III 
actually permits a representation (III.2) follows from inspection of the 
normal form of such a Riemann tensor. Conversely, eqs. (11.1), (111.2) 
(and o ==0) imply the equations 


Ravca 0, Reece O, Ripe Ri Rigi (IIL.3) 


that characterize type II1**. Thus a vacuum Riemann tensor is of 
type III if and only if it permits the representation (III.1), (III.2). 


* We use throughout this section the results of 1, ?, and . 
xx A convenient characterization of types by means of minimal equations, which 
includes the characterization (III.3), was pointed out to the author by Dr. J. Ex- 


LERS. 
13 KunpT, W.: Diss. Hamburg 1959. 
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If we restrict our attention to an orientable region in which the | 
future light cone is distinguishable from the past light cone, we can | 
exclude reflections of v? and w% by requiring first v,w,k,m40*?°? >0) 


and second that k® is directed along the future light cone. Then the | 
scalar o and the vectors v,, w,, k,, and m, are unique up to the parameter |ff 


transformations induced by A +0: 


G =A oe k= Ae oti eee. (III.4) 


These parameter transformations leave the vector ok", which plays an §f 


important role in the following, invariant. 


In order to actually determine whether a given Riemann tensor is 


of type III and to calculate the value of o in a given parameter frame 
it is convenient to use the 


theorem: a vacuum metric is of type III if and only if there exists a 
vector k,=+-0 and a tensor V,,==0 such that 


 Royca = hy Vea; (III.5) 


k® is necessarily equal to the wave vector up to a parameter transforma- 
tion. In fact, eqs. (III.1) and (III.2) imply that k* and V,,=—ov,, 
obey eq. (III.5) and that any vector which obeys (III.5) is proportional 
to k® as defined in (III.1), (III.2). If, conversely, (III.5) holds then the 
symmetry properties of the Riemann tensor imply k,k* =0, K,g)=0 
and therefore 


Vere) —Oe>Vh, =0, Vk, =o VOM =0. (IIL6) 
Let us now apply the identity (1.2) to the Riemann tensor: 


eH (Ravea Re inj = LES is +) = (onl 2) Rigen (II1.7) 


ef e4 


multiplying eq. (III.7) first by k® and then by k° R??*” and using 
eqs. (1.3), (III.5), and (III.6) gives again the characterization (IIT.3)3 
qed. 


As a first corollary we obtain a formula relating V.,, k,, and o: 


V9 Ve; = G2 RARE, (IIL.8) 


A corollary to the theorem and the results of? is that any vacuum — 


metric which permits a vector k, such that heasy =hyQ, is null or type III 
respectively when g,,»] is Zero or non-zero respectively; in the former 


case the metric necessarily permits a covariant constant vector pro- | 


I 
; 


{ 
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portional to k,. This second corollary is proved by taking the skew 
symmetric second derivatives of k,. 


To see a physical interpretation of the vector ok* consider a test 
particle whose world velocity w* lies in the plane spanned by &@ and m*; 
from u*#, = —1, eq. (111.4), and eq. (III.2) we can infer the form of the 
relative acceleration tensor E,,(u'): 


Hs == IR u,(E, Be = No Np) , (II1.9) 


Here &,(u') and »/(u') are unit vectors orthogonal to each other and 
to uw“. They lie in the plane spanned by v, and the spatial projection 
ky t+u,u,k° of the wave vector; they are not orthogonal to this spatial 
projection but lie at an angle of 45° (or 135°) to it and to v*; in this 
sense the wave is not transversely polarized. Eq. (III.9) states that 
|ok*u,| is the magnitude of the relative accelerations per unit distance 
induced by the gravitational field*. This magnitude can be altered 
arbitrarily by altering the direction of w* in the &!@m?! plane, but not 
without simultaneously altering the frequency defined in section II by 
a factor which is, in first approximation, the same. 


IV. Analytic properties of type III metrics 


We wish now to show that a metric which is of type III throughout 
some region also obeys laws similar to (II.4), (11.6), and (I1.11). We 
do not exclude the possibility that the Riemann tensor vanishes at 
some points in the region under consideration but do suppose that at 
such points the quantities we are working with can be defined by con- 
tinuity. Then o vanishes at precisely those points where the Riemann 
tensor vanishes; by a suitable choice of parameters we can always im- 
poseoZo. 


Using the full Bianchi identities for a vacuum metric 
ROM p= Ri pasa 0 (IV.1) 


in eq. (III.2) and multiplying by suitable combinations of the vectors 
Uz, @q,k,, and m, leads to twelve algebraically independent scalar 
equations. Two of these equations are 


R48 phy wWy 0, = 0 wth, gk? =0; (LS2) 


Ree het, ia 0 =e Ue tO 


* For a discussion of the accelerations relative to a test particle whose velocity 
is not in the plane spanned by k, and m, see the appendix. 
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Together with eq. (III.1) eq. ([V.2) imples that ha;ph? ~Ra, ees the 
curves to which k* is tangent are lightlike geodesics*. A third relation 
of interest is the propagation equation 


Ré ee m,k, =0 > (/—gok"), == ((); (IV.3) 


Eq. (IV.3) implies that the Riemann tensor is zero at a point only if 
it is zero along the entire null geodesic with tangent k* that passes 
through the point; the 
uP SVG zeros of the wave profile 
are propagated in the 
direction of the wave 
vector and a HUYGHEN’S 
principle? holds. 

To obtain quantita- 
tive information from eq. 
(IV.3) we can integrate 
over the same type of 
region as before (Fig. 1). 
The integralover D cancels 


ointwise and by suitabl 
Fig.1. An electromagnetic, gravitational null, or gravitational . ao Be 


type III wave bundle. One space dimension is suppressed. B is orienting the normals to 
shown timelike, C spacelike. The lines L are null geodesics B and C we have 


DSyV-G 
‘a Bae 


[d* Sk \V—go= fd*S,k*\/— go 
B C 


(IV.4) 
= characteristic length of the bundle. | 


The integrals in eq. (1V.4) are scalars invariant under parameter trans- 
formations; therefore their dimensions are uniquely determined and, 
in the natural units, are those of a length. While energy also has the 
dimension length in such units, no direct relationship between eq. (IV.4) 
and the energy conservation laws of Lorentz covariant theories is 
known. We have therefore adopted the neutral term “characteristic 
length” for the constant uniquely associated with a given bundle by an 
integral (IV.4) over any hypersurface that intersects the bundle. 

By making various special choices of the hypersurfaces B and C and 
using eq. (III.9) we can give various interpretations of eq. (IV.4), 

* This rather pretty result was apparently first derived by Bet in 1. 16, 17; 
Dr. Ber has independently considered the propagation law (IV.3) and the role 
played by parameter transformations in all these laws (private communication). 

14 Courant, R., and D. HirsEertT: Methoden der Mathematischen Physik, 
Bd. 2, S. 169. Berlin: Springer 1937. 

DBE a CouRemAcadocien Panism24Gue Ons (1958). 

16 Bet, L.: C. R. Acad. Sci., Paris 247, 2096 (1958). 

i BEL, Wiei€. Re AcadssSciy Paris) 2482561 (1959). 
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including the interpretation mentioned in the introduction. Another 
interpretation is obtained by choosing D to have a very small “cross 
section” and B and C timelike. Then d* Sk \-go=dr aA, ok*u,, 
where u, is the velocity of an observer moving in B (or C) and dr, aA | 
are the quantities defined in section II. If, in particular, we consider 
two observers on B and C respectively who measure the same eigentime 
of transversal for the wave bundle bounded by D, eq. (IV.4) implies 
the “inverse square’’ law 


dA OR WBA a kw) (IV.5) 


for the magnitude of the measured relative accelerations; here the un- 
primed and primed quantities refer to observers on B and C respectively. 


When the wave vector of a type III wave is hypersurface orthogonal 


we can give geometric interpretations of two further scalar equations 
that follow from the Bianchi identities, e.g. 


Ree Us Dl 0 =U ho =O), (IV.6) 


Ree 8, i HOS Fat oO SO: (IV.7) 
From these we obtain the propagation law 
Rta,» ®c} ==*()) and Ry gh 0 Une = 0. (LV.8) 


Moreover, we infer that a type III metric with hypersurface orthogonal 
wave vector the (simple) bivector v,, is both surface forming and surface 


orthogonal}: 
Rtasp Re] = @) Su? Us — OF U -b Vac — Or (IV.9) 


To prove eqs. (IV.8) and (IV.9) we choose the parameters in such a 
ay that En 0% (k,,0 =0) rand ~utilize eqs. (1114), (U12), 
(IV.2), (IV.6), and (IV.7) to prove that eqs. (IV.8) and (IV.9) hold 
with this choice of parameters. Since eq. (IV.8) is invariant under re- 
stricted parameter transformations and eq. (IV.9) is invariant under all 
parameter transformations, we obtain the desired results. 


V. The linearized field of a radiating quadrupole 


Eq. (II.6’) implies, by the same reasoning that was used in connec- 
tion with eq. (IV.3), the inverse square law obtained from eq. (1V.5) 
by substituting » for o: 


dA vk*u, =A’ (vk u,)’, (V.1) 


18 SCHOUTEN, J.A.: Ricci-Calculus. Berlin 1954. 


Z. Physik. Bd. 157 
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a 


for a metric which is null in some region and observers who measure the 


same eigentime of transversal for a given small wave bundle. An im- 


portant difference between the two inverse square laws is that » is pro- ff 


portional to an expression quadratic in the Riemann tensor while o 


is proportional to the Riemann tensor itself. In this section we show | | 


that in certain linearized metrics the Riemann tensor has the corre- 
sponding behavioir: in the far field region (neglecting terms that fall 


off as 1/7? or faster) it is degenerate type II* and v is inversely proportio- | 


LSe 


nal to the square of the radius; in the semi-far-field region (neglecting | 


terms that fall off as 1/7? or faster) it is type III and o is inversely pro- 
portional to the square of the radius. The agreement between the struc- 
ture of the conservation laws on the one hand and the asymptotic be- 
havoir of the Riemann tensor in these linearized metrics on the other 


suggests that there may be exact metrics in which a gravitational wave ff 


frees itself from its sources by a similar two-stage process. 
We use the methods and results of #®. Let the formal expansion 
of the metric be g?? =77° + Ah** 4+ --- where 7° is the Lorentz metric; 


all raising or lowering of indices in this section is done with the Lorentz | 


metric; we carry all calculations only to first non-vanishing order in 
the expansion parameter / 

We look for a solution h*? of the linearized field equations that is 
singular along a single world line 2“(t) whose tangent vector u* =dz/dt 
is constant, du*/dt =0; we choose t as the proper time, u“u,=—1. 
The mass and intrinsic angular momentum of such a source are con- 
strained to be constants by the linearized field equations 19; the field 
they produce therefore has no influence on the far-field and semi-far- 
field terms that we wish to calculate. It is this fact that makes reasonable 
the introduction of the term ‘‘semi-far-field’’, at least in the linearized 
theory. 

To obtain a quadrupole solution, let /*=x*—2z“(t,) where the 
retarded proper time t, is defined by the equations /*/, =0 and /4 >0; 


let r= —JI*u, be the radius; and let Q*°°*(r) be a tensor that has all jf} 


the symmetry properties of the Riemann tensor in vacuum—e.g., 


Q7Ped — Qisriledl 02°. = 0, and Q*":*=0. Then a quadrupole soluciom 
of the linearized field equations is 


Oe a (V.2) 


By considering the near-field (1/75) terms in the linearized Riemann 
tensor, 


Riemann tensor is also discussed. 
19 Sacus, R., and P.G. BERGMANN: Phys. Rev. 112, 674 (1958). 


Rosca = 4 (ata,vic — Mota, sia)» (V.3) | 


* This result was pointed out in, where the relationship between STELL- | | 
MACHER’S conservation law and the asymptotic behavoir of discontinuities in the | 
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we can identify the five components Q7'4/u, u; with the usual “electric- 
type” quadrupole moments due to deviations of the mass distribution 
from spherical symmetry; similarly, Q*''’u,u,; are the five ‘“magnetic- 
type’’ quadrupole moments due to differential rotations of the source. 
Every component of Q%*’? is equal to one of these ten up to a sign. 

The far-field and semi-field terms in the Riemann tensor can be 
calculated from eqs. (V.2), (V.3), and t,,=—J,/r. We write it in the 
form 


Rasca = ALA") Fioca + (1/7) Ganca +O(A/r9)], (V.4) 


where the functions f,,,, and G,,,4 have the same value at all points 
of any one of the lines, L, with tangent vector /,. O(1/7") means a term 
that remains less than constant/r” in the limit roo, t+ co taken 
along a fixed line L. 


With the further abbreviations k* =/*%/y and 
E,g=—2 [44 Ob ial dle hR (V.5) 


an explicit form for I, 1S 


a 


Po hipaa (V.6) 
The symmetry properties of Q?'@/ and eqs. (V.5), (V.6) imply 
Fi yca = 03 (V.7) 


thus, by eq. (V.4) and the theorem of ®, the Riemann tensor in the 
far-field region is degenerate type II with a wave vector proportional 
to k*. Choosing as wave vector k* itself and using eq. (II.1’) gives 


VR AEB? Re (V.8) 


The conserved quantity » k* is quadratic in the fourth time derivatives 
of the quadrupole moments; its first non-vanishing term is quadratic 
in the expansion parameter A. 

The corresponding explicit form of G,,,q is lengthy; we need only 
the relations 


ke Giiea poe 2k, Rte Vays VA =2 [d* Ogg gd cae aA” (V.9) 
From the theorem of section III and eqs. (V.4), (V.7), and (V.9) we 


conclude that the metric is type III in the semi-far-field- region. Using 
eq. (III.8) we obtain for o h* 


ok = A (1/7?) Yup v’?R?, (V.10) 


32* 
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independent of the choice of parameters. The conserved quantity de- 
pends on the third time derivatives of the quadrupole moments; it is J 
independent of the value of &,,4 and the fourth time derivatives of | 


the quadrupole moments. The fact that the dominant term in ok" is 
linear, rather than quadratic, in the expansion parameter seems to 
rule out the possibility of relating, within the framework of the fast 
motion approximation, an integral over ok* to any sort of radiation 
reaction effects. 

The inverse square laws (IV.5) and (V.1) take on their elementary 
form in the linearized metrics under discussion because the only term 
in eqs. (V.10) und (V.8) that is not constant along a fixed line L is 
the 1/r? term that has been explicitly split off. Two observers at differ- 
ent points on the same line L who are both moving with the velocity 
u* —dz*/dt will measure the same eigentime of transversal for a given 
small wave bundle and a perpendicular two-dimensional spatial area 
for this bundle that is proportional to 7?; therefore (V.10) implies (IV.5) 
and (V.8) implies (V.1). 

To summarize, the discussion of the far-field and semi-far-field of 
a radiating quadrupole in the linearized approximation has led to the 
consideration of two seperate conservation laws. The action conserva- 
tion law is obtained by neglecting terms of O (1/7?) in the Riemann tensor 
and treating the field as a null wave; the other conservation law is 
obtained by neglecting terms of O(1/r3) and treating the metric as a 
type III wave. Both conserved quantities depend in a complicated way 
on the dynamical properties of the source. The action is quadratic 
in the expansion parameter, but the characteristic length is linear in 
this expansion parameter. 


VI. Conclusion 


We have given a covariant conservation law applicable to vacuum 
type III metrics; interpreted this law in terms of the relative accelera- 
tions caused by the gravitational field; and compared the conservation 
law to the formally similar law of conservation of action of a null wave. 
The fact that the ““magnitude” of a type III Riemann tensor is pro- 
pagated along null geodesics and obeys a HuYGHEN’s principle sub- 
stantiates the validity of the algebraic arguments used in 2 to identify 
a type III metric as a radiative one. 


The detailed physical meaning of both conservation laws and their 
importance —or lack of importance—can probably be determined only 
by finding fully covariant relationships between the conserved quan- 
tities and changes in the internal dynamics of the sources of the 
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gravitational field. A further study of the joint algebraic and analytic pro- 
perties of the Riemann and Ricci tensors is planned with this end in mind. 


The author is indebted to the members of Professor Dr. PascuaL JOoRDAN’S 
theoretical seminar at Hamburg University, especially Dr. J. EHters, Dr. W. 
Kunpt, and M. Trumper, for many illuminating discussions. Stimulating conver- 
sations with Dr. L. BEL were very helpful. The financial support of the Flick 
Exchange Fellowship is gratefully acknowledged. 


VII. Appendix the tensor of BEL and ROBINSON 


Some of the foregoing results can be derived from a somewhat different point 
of view by using the tensor of Bret and Ropinson*, T%¢4 defined by 


ay ees ae x te \ 
pebed __ patdj Rese: aL Rei ee (VII.1) 


in vacuum. It can be verified that when R,,=0, T#?¢4 is fully symmetric in all 
indices, trace free, and divergence free: 


Tabbed — T(abed) | (VIT.2) 
Trbedg , =, (VIL.3) 
PEICT, =— (0. (VII.4) 


Moreover the gravitational density V(u”) associated with a given velocity u“): 


V = Tabedy, uy, u, Ug VIE) 


is positive semi-definite and vanishes precisely when the Riemann tensor itself 
vanishes. In 29, 21 Bel has studied T*?¢4 and proposed an extension, which is how- 
ever not divergence free, to the non-vacuum case. We mention here that there is 
at least one tensor that reduces to (VII.1) when R,, = O and is divergence free under 
all circumstances: 


T/abcad Qe (bed) | 


geves = 2 Ro 5) ae ai ee [2Rps a9 me (4/3) Rat: As (1/3) RY R¢ oe (VII.6) 


us (ajay Rie ® Ri 5%] — 2 Re; 456 i (4/3) Recia Re a qa 


Because of the Ricci identity (?? p. 30, where the opposite sign convention for the 
Riemann tensor is used), Tere == 0; on setting R,, = Owe find T’4°¢4 = 74Ped. 
However, 7’@¢4 does not in general possess the properties (VII.2), (VII.3), or 
CPC yy WU Ug 20. 

For the following, it is convenient to have an intuitive interpretation of the 
gravitational density in a vacuum metric. Consider a test particle moving along 
a geodesic world line with four-velocity w%, e.g., Du%dt =0, where D/dt represents 

* 7Tvbcd was introduced by Bex in‘ and independently studied and discussed 
in seminars by I. Roprnson. It was independently studied by A. Komar. 

20 Ber, L.: C. R. Acad. Sci., Paris 248, 1297 (1959). 

21 Ber, L.: La Radiation Gravitationelle. Paris 1959; printed notes. 

22 RisENHART, L.P.: Riemannian Geometry. Princeton: Princeton University 


Press 1949. 
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the covariant derivative with respect to proper time along the world line. Suppose 
> 
the particle has a small angular momentum fp that obeys the equations yp OF 


Dplat= 0. We shall here use the vector notation with an arrow for any vector 
orthogonal to u,. Consider a similar particle with angular momentum moving 


* 
along a geodesic at a small spatial interval 6x. As is well known, the relative 
acceleration of the two test bodies is given by 


D2 bx/dv? = Ey, (VII.7) 
where Ef,) (u®, bx) = RUE y, Ox; u,. From our assumptions above it follow also 


that the difference 6p% between the angular momentum of the first body and the 


fs 
angular momentum of the second body parallel displaced along 0% obeys the 
equation 


D dpldt = p x He; - (VIL.8) 


te > 
here 0p is the projection of 6p% perpendicular to u%, p is the angular momentum of 


= -- 
the first body, Hi, (u*, 6 *) = RN yy, O%;U,, and the right hand side of (VII.8) 
contains the usual vector product in the three space orthogonal to u*. In the equa- 
tions determining the relative accelerations and rotations of neighboring test 


particles the vectors Eq) aud Hg thus play a role similar to that played by the 
electric and magnetic vectors of electrodynamics in the corresponding equations 
determining the absolute accelerations and rotations of a test body whose charge 


a > 
to mass and gyromagnetic ratios are unity. From £(,) and H(,) we can construct 
a scalar that characterizes the magnitude of the relative accelerations and relative 


eS 
rotations per unit length for a given velocity u* and a given direction 6+/| 6+}, 


V’ (wt, Ox/| 6x|) = (1/2) (ER) + H2y)/|dx2, (VII.9) 


and is formed lke the energy density of electrodynamics. For the gravitational 
density (VII.5) we obtain 


V (u®) =6 0" (ut, 6x/| 5x|) (VII.10) 


where the bar denotes an average over all spatial directions. This physical inter- 
pretation of the gravitational density V is simultaneously an interpretation of the 
tensor of Bet and Roprnson—because of the symmetry property (VII.2) T4#2¢¢ 
is uniquely determined by the values of the gravitational density for various u%. 

The foregoing discussion and eq. (II.2’) lead to a further analogy between 


electromagnetic and gravitational null fields: in a gravitational null field oe and Hw) 
are mutually perpendicular and equal in magnitude for all velocities and all 6x. 
In the null case 7424 as defined by (VII.1) reduces to the form (II.1’); y is related 
to the gravitational density by the equation 


y (Raut = V(ua). (VIIa) 
The propagation law (II.6’) follows directly from (VII.4). 


The form of T#°¢4 in a vacuum type III metric can be calculated from eqs. 
(11.1) and (III.2) (compare 14): 


Tabed — Plabed) Pabcd — 462 [3% — Sma ke} ke pda. (VII.12) 
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The fact that 72¢4, qa=0 again implies the propagation equations (IV.3). The 
form (VII.12) of Tee? cam aloe used to elucidate and justify the interpretation 
of —ok* u, as the magnitude of the Riemann tensor. Consider at a point the 
two-fold mtiniey of velocities u® characterized by the fact that u%k, has some 
fixed value. Among all these uv“ there is precisely one that lies in the ml@ #4] plane. 
From (VII.12) we see that the gravitational density V is a minimum for this 
particular u, and then takes on the value 


(1/4) Y min (W%) = (—ok*u,)?. (VIT.13) 


Recalling our interpretation of V, we see that —o k®u, is in principle measured as 
follows: the three components of the relative accelerations per unit distance and 
the three components of the relative rotations per unit distance for some observer 
are squared, added, and averaged over directions; the result is minimized among 
all those observers who have the same value of u“k, — these being those observers 
who, in certain simple cases, all measure the same frequency; the positive square 
root of 3/4 times this minimum value equals —o u@ k,. As remarked in ? there is 
no similar minimum property which distinguishes between various u® that all lie in 
the m!#k?] plane; by moving sufficiently fast in the direction of the wave an observer 
can manage to measure an arbitrarily small magnitude for the kinematic effects 
of the gravitational field. 
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From the Verschaffelt Laboratory of Experimental Physics, University of Gent 


Some experimental results on the angular intensity 
distributions of backscattering and transmission from 


an isotropic P” @ source on thick and thin plane | 


scattering media 
By 
WILLIAM L. Buys 
With 6 Figures in the Text 
(Received October 2, 1959) 


The P®? saturation backscattering component, named side scattering by SELIGER, 
is verified and further investigated for thin Al foils in connection with transmission, 


by means of a simple small solid angle Geiger counter method. Variations occurring | 


in the side scattering angular distribution, due to surface effects, are illustrated and 
can explain some errors in absolute beta counting, and are related to results reported 
by KANTER. 


Introduction 


The angular intensity distribution (AID) of electron backscattering 
from thick planar samples of different Z materials, has been measured 
by SELIGER!. Using a P® f source, he interprets its results for lucite, 
aluminum and lead backscatterers as composed of two components: 
the first obeing the cos 6 diffusion law, and the second, which he calls 
“side scattering’ reaching its maximum theoretically for 6 = 90°. 
This maximum, according to SELIGER, would be quite independent of 
Z, the atomic number of the material of the backscatterer. 


An earlier measurement by BROWNELL?, using also a P®? source on 
different Z and thick backscatterers, failed to show this side scattering 
component although his results deviate from a pure cos @ law. The 
discrepancy being most important for the low Z material Aluminum. 


The present work was started in order to measure the AID of back- 
scattered P*? 6-rays from thick samples, and then to extend the method 
to thin foils so as to investigate the side scattering. It became evident 
to measure also the transmission. 


Further it was known from absolute f activity measurements, 


especially with low energy f emitters, that uncleared error effects could 
be observed when using thin source supporting foils. The work reported 


1 SELIGER, H.H.: Phys. Rev. 88, 408 (1952). 
2 BROWNELL, G.L.: Nucleonics 10 (6), 30 (1952). 


I 
| 
| | 
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here was mostly done during 1954, then laid aside, waiting to be con- 
tinued with the help of the local linear electron accelerator in construc- 
tion. In 1957 KANTER3 reported results on the influence of surface 
reflectivity for 50 keV electrons, which appear related to effects reported 
here. 


Experimental method and technique 
In order to observe the AID of backscattering from thick planar 
samples, a rotatable source-backscatterer frame was used in combi- 
nation with a small solid angle geometry by collimating the radiation 
admitted to the detector. This method was used by SELIGER and before 
by BakER and Katz? who report its first use by JAFFE. 


With the thick samples, having a thickness greater than the satura- 
tion thickness for backscattering, and for the first experiments with thin 
foils, the source was deposited on a separate thin foil serving as a source 
support. The backscatterer could be brought into contact with the 
source side of this foil. Later on a different source was deposited directly 
onto each foil individually. 

To prepare the sources a small aliquot was taken from a high activ- 
ity orthophosphoric acid solution, later this was a carrierfree ortho- 
phosphate solution in dilute HCl (PBS I Amersham) deposited on the 
foil and evaporated under an infrared heating lamp. No special pre- 
cautions were taken to obtain the most homogeneous source and they 
were inspected visually. The sources were very thin with regard to the 
range corresponding to the mean energy of the fspectrum. Their 
activity amounted to a few microcurie. The dried source spot showed 
a diameter of 3 to 4mm. 

The source supporting foil was a PEP foil (poly-ethylene polymer 
as used for electron microscopy) as thin as 0,6 to 0,7 ug/cm?, and 
having a diameter of 10 mm, fastened in the corresponding opening of 
a thin mica foil (1 mg/cm?) which was itself fixed to the rotatable frame. 

Due to the finite source thickness and the presence of the source 
supporting foil and the frame, the AID around this source set-up will 
not be isotropic. As we need an isotropic source, correction factors had 
to be determined for each angle. 

The first measurements were made in open room, as did SELIGER. 
The backscattering samples were circular, the diameter being 30mm and 
the precision on their position in the frame was +0,01 mm. The source 
to counter distance could not exceed some 40mm if appreciable de- 
gradation of the AID was to be avoided. The geometry was as follows: 
source to counter window distance = 40 mm; solid angle = 0,034 sterad; 


3 KANTER, H.: Ann. Physik 6 (XX), I (6), 144 (1957). 
4 Baker, R.G., and L. Katz: Nucleonics 11 (2), 14 (1953). 
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collimating angle = 39°. The collimator placed in front of the Geiger | | 


counter window was changed during further experiments, the correspond- |f} 


ing solid angle (SA) and collimation angle (CA) will be reported with | 
the results. The bell-type Geiger counter’s window had a thickness 


of 1,8 mg/cm?. The total absorber between source and counter stopped jf} 


all rays with energy lower than 65 keV. The axis of the collimating hole, | 
parallel to the counter axis at 5 mm beneath it, admitted the radiation J} 


out of the cross section of the small glass ball ending the counter central | | 


wire. The angular range effectively usable was only 75° for the first make. 


The counter voltage was stabilized to 1% and the room temperature 
did not deviate more than 2° around 19° C. The conventional counting 


apparatus was tested for over-all reliability during at least two P® iso- Jf 
tope half-lives and the fluctuations from day to day were found to vary ff 


up to 2% either of the finally drawn decay line. At one occasion a 5% 
deviation showed up, but remained uncleared. 

The last reported series of measurements used a cylindrical vessel 
to contain the fraine, and allowing to decrease the air pressure to the 
region of 0,02 to 0,04 mm Hg where interfering scattering effects were 
reduced to a very low level. The vessel with 25 cm diameter had a height 
of 13cm. The solid angle was reduced to a 3° cone and the detector 
outside the cylinder was now a scintillation detector using a 3 mm thick 
Nal(Tl) crystal covered by an Al foil of 2,7 mg/cm?. The RCA 6342 
photomultiplher was followed by a linear amplifier and a discriminator 
whose bias was set to cut off most of the background, thereby fixing 
the lower limit of detected 6 energies to about 125 keV. A very thin 
rotatable frame in brass allowed foil tension adjustments to be made, 
its position could be set to better than 0,5° from outside the vessel, 
and the angular range covered nearly 360°. Foils of 10 to 20 mm height 
and 50 mm large, in the plane perpendicular to the rotation axis were 
then used. 

Experimental results 


1. The corrected results of the source assembly AID are presented on 
Fig. 1. With this method there is some difficulty to determine the 
source excentricity. The experimental result is asymmetric. Assuming 
equal intensities for 6 = 0° at both sides of the foil, owing to the minute 
thickness of the source support, we find within the range of the statistical 
precision that the AID follows a same line up to an angle of 30°, while 
the difference is not appreciable for higher angles. The observed maxima 
indicate only that the true maximum is at an angle of 65° or higher, 
due to the limited effective angular range. 


Comparing the shape of the curves to later results, it follows that 
the equivalent foil thickness is well beneath 2,7 mgcm-2. The source 
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thickness can only be said to be smaller than 1mgcm-2. The source 
anisotropy correction factors, deduced from the asymmetric results, 
allow the correction of source defects, but as different backscatterers 


are to be brought into contact 
with this source, there remain 
error causes which cannot be 
corrected for in the case of 
thick backscatterers. 

2. In order to measure the 
AID of thick backscatterer 
samples, the materials choosed 
were Al}®, Cu?® and Pb®?. With 
a 0,03  sterad solid angle 
and a 5 microcurie source 
having a diameter of 3 mm 
the results drawn in solid 


lines on Fig. 2 were obtained after correction. 


005,- 

transmission 
004|- 
003\- 

i Kscaners 
0.02 VV backscattering 
0.01} We 

= 


| ! | ! | | 
HIP I SOE SGP UP 


0 
Fig. 1. P** source assembly alone. Symmetrized and cor- 
rected AID. Collimation angle = 39°. Solid angle = 0-03 st. 


As ordinate we 


have the net backscattered intensity in the direction § divided 


by the isotropic intensity, 
both extrapolated to zero 
absorber thickness. This 
quotient is called usually 
the backscattering coeffi- 
cient. In fact it was as- 
sumed that for each angle 
this extrapolation coeffi- 
cient was the same _ for 
both intensities nonobstant 
the difference in their 
spectral content. Owing 
to the fast increase in 
counting rate near zero 


a 
~~ sl 
lucite ii mEeoi/a 


absorber thickness with 
this geometry, the extra- 
polation to find the extra- 
polation factor was rath- 


er too arbitrarily. The 
@ = 0 direction corre- 
sponds to the outgoing 


6 6 

a a ae 
CON SONOC LN TOO O O20 LO NCOP SO EGO? 
Fig. 2. Saturation backscattering AID for P*? source on Lead, 
Copper and Aluminum, compared to the results of SELIGER in 
broken line. The curves are extrapolated from 75° to 90°. The 
experimental 6 at 90° is undefined as the total intensity goes 
trough zero near 6 = 90°. Symmetrized curves. SA = 0:03 st. 
CA = 39° 


normal to the source plane. Later subscripts } and ¢ refer respec- 
tively to the backscattering and transmission sides. 

The correction implies the counting loss and the anisotropy cor- 
rection of the source. The curves on Fig. 1 are drawn through points 
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obtained by plotting at +0 and at — 0 on the diagram the same value 
found as the arithmetical mean value of the corrected results from the f 
measurements at +6, and at —0,. This symmetrization is done for | 
each presentation on the following figures, except on Fig. 4: 

The statistical precision indicated on Fig. 2 is better than 1% for J 
each curve, corresponding to immediately successive measurements. |f 
The vertical position of the curves, corresponding to measurements on | 
successive days in general, may be in error of +2%, although probably ff 

less. The curves in inter- | 
1? rupted line are constructed | 
yo from SELIGERs results, re- 
spectively for lucite, copper | 
and lead, in order to allow 
a comparation. 

3. The side scattering 
component of the back- 
scattering can beinvestigated 
by decreasing the thickness 
of the backscatterer below 
its “saturation thickness’, | 
thus decreasing the intensity 
of the diffusion component. 
For such thin foils the AID 
of the diffusion component 
is not known with precision. 
We aimed to investigate the 
AID of the side scattering 
rt. aot at great 6 for decreasing foil 
Fig. 3. Symmetrized backscattering AID for P*? radiation on § 
thin aluminum foils. Same source. CA = 30°. SA = 0-03 st. thickness, as far as allowed 

by our method. 

In a first series the same source assembly was used as before. Mainly 
aluminium foils were used, the minimum thickness was 0,01 mm or 
2,7mgcm. The results of Fig. 3 correspond to a solid angle of 0,03 st. 
and a collimating angle of 30°. The curves for the thinnest foil does not 
appear on their place, due to a secondary effect which will be passed. 
An other source assembly was prepared and the results, Fig. 4, show 
yet a better behavior. The necessity for better conditions and correction 
become evident. 

The extrapolated intensity at 6 = 90° seems to remain at a same 
maximum value for the investigated range of foil thickness. Measure- 
ments on thin foils appear more sensitive to mechanical imperfections 
and source characteristics. The source material was deposited directly | 
onto the foil from now and the angular range extended over 360° in 


GE 
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order to include also the transmission AID, which is necessary for a 
better correction of the results. 
4. In Fig. 5 the experimental AID are presented for 4 foil thicknesses 
in transmission and as backscatterer. The method of treating self 
scattering as exposed by BAKER and Karz as well as some of their 
results and other own results were used to determine the true intensities 
for 0 = 0° in transmission and for P®? radiation. At the backscattering 
side we relied upon our 
results obtained with a same 
source and different foil 
thicknesses. From the cor- 
rection resulted then the 
curve set of Fig.5. The col- 
limator had now a rectangu- 
lar opening defining an angle 
of 3°45’ in the horizontal 
plane and 12° vertically. 
The solid angle was 0,014 st. 
5. As can be seen on Fig. 5 
the AID although regular at 
low 6 presents at medium 
and primarily at high angle, 
where it is fairly entirely due 
to side scattering; marked 
variations from _ foil to 
foil. These irreproducibilities 
could not be avoided. To ee a ZT l l l l 
investigate this point further ee bx pies ie os . a 
i Fig. 4. Further experimental results from thin Al foils as 
a refined rotatable frame was backscatterers. Same source but different from previous one 
set up ina partially evacuated 
vessel. Great care was taken to insure the planeness of the thin foils as far 
as possible, and a scintillation detector substituted for the Geiger counter. 
In spite of these precautions, or due to them, the observed differences in 
the AID of different foils showed up undoubtedly. Secondary scattering 
effects were practically eliminated and the solid angle very small, being 
only 0,002 st. The symmetrized results are shown on Fig. 6. It is to be 
noted that the backscattering curves are more characteristic for an other 
effect than for the different foil thickness. This effect redistributes 
the AID, the curve having the highest backscattering maximum crosses 
the other at a lower 6 and shows a sink. Both curves have been normali- 
zed at 9, = 0° to the isotropic intensity, which itself is taken to cor- 
respond to the intensity of the 0,01 mm foil backscattering isotropic 


intensity in the direction 0, = 0°. 


1400 |- Gee 
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Discussion | 

The use of a source or a source assembly complicates the scattering} 
phenomena in this method. The source support PEP foils showed inter-}} 
ference color patterns corresponding to a thickness of 10°*mm. From) } 
the total solids contents in the radioactive solution a source thickness 
of the order of only 0,005 mgcm~? was deduced. From the results] 
of Fig. 1 and 5 an equivalent source thickness can be evaluated of the }| 
order of maximum 1mgcm-?. The influence of the source assembly | 
including the frame appears thus very important. Anyway the source 
anisotropy is acceptable, and with the thinnest foils she adds only aff 
small component to the AID at great angle. The source characteristics) 
remain undefined, a chemical attack of the foil surface during the source 
deposition can alter the incidence pattern of the radiation, and the J 
deviations from a perfectly plane foil surface can produce many types] 
of uneven foils and sources. | 


From Fig. 2 it follows, with regard to the shape of the curves and 
the convergence to a same intensity by extrapolation to 6 = 90°, that 
our results agree with those claimed by SELIGER. The Table compares 
both results for two specific angles: 6 =0° and 6 = 90°, SELIGERs 
results being between brackets. 


Material 


IL KOMBES Gg = | (0, 2) — (0333) 
Aluminum . 0,22 0,42 — 

COIIISE 6 o x 0,41 | (0 45) 0,38 (0,35) 
Peads 5 0,81 | o 78) 0,33 (0,32) 


The difference may be due to various causes as a different solid |i} 
angle, a different collimator angle (not reported by SELIGER) and also 
by the +2% uncertainty in the vertical positioning of the curves. | 
Further no corrections for mechanical imperfections could be done, 
only a symmetrization. Remembering the 5% deviations between the 
results of absolute 6 intensity measurements of different authors, wef 
may conclude that there is a reasonable chance that full accord is reached J 
with SELIGERs result. For the case of Pb, KANTER suggests in his} 
work that the 2% backscattering coefficients of SELIGER for Pb could 
be somewhat too low, as compared to his results. 


Considering the Z dependence of the extrapolated intensity at 6 =]J 
90°, our results concord even with the slight indication, if any, that ] 
this intensity might be somewhat higher for low Z materials. For P32 } 
radiation the side scattering maximum is independent of Z. A search | 
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for theoretical results applicable to a practical comparation with these 
experimental results remained infructuous. The fact of small angles 
of incidence makes the use of the multiple scattering theory too com- 
plicate for practical purposes. The reflection and interference treatment 
of electron beams on crystalline material layers is more adapted and 
allows a discussion of surface unevenesses as known. So we thought 
it better to not start a calculation at all of the influence of surface 
unevenesses. 
18 


Turning now to the Los 


Figs. 3 and 4, the general 
shape of these curves 
can be anticipated for 
decreasing foil thick- 
mess. The side scat- 
tering component of the 
AID holds its  extra- 
polated intensity at 
6 =90° up to foil thick- 
nesses of 3 mgcm™. In 
fact the experimental 
intensity passes through eee 
zeroabout9=90°dueto 80° 70° 60° 45° 
the presence of the foil. 


transmission 


At this place let us 


recall briefly the most . ; 
Fig. 5. Symmetrized and corrected AID for P** source on thin Al 
common error effects foils. Individual source on each foil. Transmission and backscattering 


S 3 AID. CA see text. SA = 0-014st. The point circles correspond 
which can falsity the quite well with the statistical uncertainty limits on the intensity 


AID as measured by (+ /2N case) 

this method. The source 

will have a finite thickness and surface, the center of its activity or even 
the source plane may be off the rotation axis. The source activity may 
be inhomogeneously distributed. 


Due to the feeble source activity used here the source thickness 
may be disregarded, if it is spread out regularly. Deviations from this 
may be corrected for by symmetrization of the results. The source 
plane excentricity produces geometry variations with inverse sign for 
backscattering and transmission cases. This defect was corrected (Fig. 5) 
according toa +bcos@ law; b being the unknown distance between 
the source plane and the rotation axis. If the true intensities normal 
to the foil plane can be found at both sides of the foil, then 6 can be 
determined. With thin foils it is thus possible to get a better correc- 


tion. 
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The symmetrical presentation of the results, with regard to the nor-| 
mal to the foil takes care for the asymmetry due to a source asymmetry | 
with regard to the rotation axis. Minute foil unevenesses, even remote | 


from the source, may interfere or disturb the measurement at angles 


near 90°. If the foil presents a curvature so as to be concave or convex, }} 


this may influence greatly the AID at great angle. It appears thus a 
risk to investigate the AID of thin foils. 
Figs. 3 and 4 show irregularities at low angle for the thinnest foil. 


These effects disappeared when using sources directly deposited on the | | 
foils. The behavior of the f 


aie apa ac curves at great angle, where } 
backscattering oe the source and rotation } 
error effects are less im- 


portant could not be cured. 
On Fig. 5 the transmission 
AID presents a broad peak 


angle as the foil thickness 


decreases. At the back- 
scattering side the maxi- 
mum in the AID towards 
6 = 90° becomes sharper 
= as the foil thickness de- 
transmission creases. The shape of the 
Fig.6. Symmetrized AID. Radial presentation. P®* source curves for the 0.01 and 


at center. Both AID normalized at 6,=0 to the isotropic : : 
intensity, occurring in the absence of a foil. The backscatter 0.02 mm foils remains 
AID are mainly characteristic for a different foil surface effect. puzzling at 0 near 80 to 
Individual sources. CA = 18°. SA = 0-002st. Air pressure ; 5 

0:03 mm Hg. Statistical precision of points + 2:-5°% Sys these curves either 


do not tend to the same 
intensity at 6 = 90°, by extrapolation, or either they do it on a 
different manner. As the source deposition and other factors could 
not vary so much for these foils, we shifted to measurements 
under low pressure, at the same time refining the frame as much as 
possible. The foil dimension in the plane of rotation was 50 mm and 
the needles to which the foil was fixed were at both ends under an 
adjustable spring force to keep the foil plane. The dead angle due to 
these supporting needles was very restricted. Remains then the in- 
fluence of small local curvatures along the foil. Visually we saw no 
difference in this respect between the two foils. The 0,04mm curve 
corresponds to measurements on a 0,02 + 0,02 mm foil consisting in 
fact of two superposed 0,02 mm foils. 
The radial diagram of Fig. 6 gives the net intensity in function of 
0, resp. 0,. Both curves are normalized at zero 6, to the isotropic 


which occurs at a greater 


ry 
| 
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intensity. In fact the 0,02 mm curve should have some higher intensity 
than the other at this angle but just how much is unknown. From the 
transmission values we see this cannot be very important. The source 
self scattering effect may reach 0,04 backscattering coefficient units at 
6, = 70° but this will be the same for both curves. At the transmission 
side the presence of the foil introduces the well known forescattering 
effect observed with small solid angle geometry (SA here = 0,002st). As 6, 
increases the effective foil thickness increases and the transmission AID is 
the result of competing forescattering and absorption or backscattering. 

The main interest of Fig. 6 is the difference in the backscattering 
AID. The two presented curves are mainly representative for their 
difference in AID, instead as for the different foil thickness. The total 
area under the curves is distributed on a different manner, the AID 
having the highest peak is also the one having the lowest intensity at 
lower angle. For the 0,01 mm AI foil curve the peak height attains 
the exceptional value of 55 +2,5% of the isotropic intensity. As the 
source thickness introduces a component which is not known but small, 
this height is even higher than the currently obtained extrapolation 
value at 0 = 90°. The other curve has at the same angle of the maximum 
an intensity of 38 + 3% and its intensity is appreciably higher than the 
first one in the angular range between 35° and 70°. The AID of the 
diffusion component if any is not known. The surface included by the 
experimental diagram, after correction for the forescattering effect, 
cannot exceed this of the isotropic circle, if we assume that no particles 
disappear in the foil or source by absorption. But the division factor 
determining the part of the radiation going to the two sides is unknown. 

We will recall now some experimental results reported by KANTER® 
and related apparently to our results. KANTER obtained by very oblique 
incidence of a low energy electron beam (50 keV) on thick plane polished 
backscattering samples AID showing a reflection effect corresponding 
to our sidescattering. Degrading then the surface polish by application 
of a thin layer of ‘“‘pariser Rot” he observed characteristic changes in 
the AID. Where he had formerly a high reflection peak, at an angle 
near to the reflection angle in the optical case, he got a much decreased 
intensity, but at the same time the intensity was raised over an angular 
range at lower angles so as to keep the total backscattered radiation 


fairly constant. 
50 keV electrons have a penetration depth of about 50 A perpen- 


dicularly under a plane surface in the case of very oblique incidence. 
The powder layer has holes allowing some electrons to penetrate in the 
layer. The mean angle of incidence decreases and results in a decrease 
of the reflection peak, the corresponding electrons being scattered 
farther off the sample plane and emerge at lower 6. 


Z. Physik. Bd. 157 33 
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In our method there is the surface degradation imposed by the source 
at his location on the foil. For the mean energy of the detected P* B 


spectrum part, the penetration depth perpendicularly under the surface | 


is about 200 A, for very oblique incidence Calculating our source thick- 
ness from the total solids content of the radioisotope solution, we arrive 
at a thickness of the same order. The side scattered rays originating 
from radiation incident under an angle of 80° with the foil plane would 
thus just go about as deep as the source thickness. Our source being 
isotropic would then give a side scattering AID de pending at great 0, more 
on the source material and at lower §, more on the foil. How much 
is the source then responsible for the observed effect ? From the scatter- 
ing results it is difficult to make out. In order to clear this the two 
foil types were investigated by metallographic and by optical phase- 
contrast microscopy. Prof. HAEMERS found that the foils were poly- 
cristalline with very snall crystallites and did not show any preferred 
orientation. We did not heat these foils above 200° and their surface 
layer and structure would then depend on the manufacturing process 
about we have no data. 

More interesting was the verification made by Prof. AMELINCKX 
who observed a marked difference in reflectivity and surface type, 
under a linear magnification of x 200 and phase contrast microscopy. 

There appears a possible connection between the results of this last 
test and the observed AID in backscattering. The source can be thought 
to follow the surface uneveness, its upper surface more or less parallel 
to the underlying foil surface. The surface characteristics would then 
influence the backscattering. This explanation corresponds also to 
KANTERs results. With regard to the description or characterization 
of the surface of the foils this remains as far imprecise. 

For the case of lig. 6 we do not know the source anisotropy at large 0, 
where the source influence becomes more important here. This anisotro- 
py depends on the spatial source distribution, which is partly deter- 
mined by the foil. At large 4, intensity variations may result, which 
could even be opposed to those from the reflection case. 

The discussed influence of the surface supporting a thin f source 
of low or medium energy can lead to irreproductible results in absolute 
beta activity measurements when a great solid angle is used, great 
enough to incorporate the angular range affected by the side scattering 
variations and smaller than z. 


Conclusion 
Repeating the angular intensity distribution measurements of the 
net backscattered radiation from a PB source on thick backscatterers, 
good agreement was found with the work of SELIGER. 
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For great 0, this AID does not correspond to the distribution on 
Fig. 11 of the paper by KanTeEr, for 50 keV electrons. 

An attempt was made to extend the method also to thin foils down 
to 2,7 mgcm ’, in order to investigate the side-scattering. This report 
is restricted to results obtained with aluminum foils. The extrapolated 
intensity of the side scattering appears to hold its full intensity down 
to foil thicknesses of 0,01 mm Al. This intensity corresponds to the same 
in the case of thick samples. For thin foils the measurement of the 
transmission AID as well, permitted a better correction of error causes 
related to the rotation. The remaining irreproducibilities occurring in 
the backscattering AID of different foils were apparently found to be 
connected with surface irregularities of the backscatterer and related 
to effects reported by KANTER. 

No simplified but useful theoretical approach could be set up starting 
from the multiple scattering theory of electrons, in order to afford a 
comparation basis. 

More precise work is lacking. If this would be interesting it will 
need monocinetic electron beam apparatus in the range up to 2 MeV 
and the preparation of backscatterers with known and reproducible 
surface parameters. 


We thank here Professor VERHAEGHE, director of the laboratory, for the 
allowed facilities, and those named in the text for their courtesy as indicated. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat K6éln 


Die magnetische Suszeptibilitat 
der Defektelektronen in Silizium und Germanium * 
Von 
D. GEIST 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 7. September 1959) 


For semiconductors it is possible, to determine the contribution of the free carriers 
to the magnetic susceptibility. Holes in silicon (density 1018 to 10° cm7%) have at 
297 and 141° K a small paramagnetic susceptibility. In contrast, one computes 
from cyclotron mass parameters for 4° K a strong diamagnetic susceptibility. Holes 
in germanium (density 4 - 10!” and 4 - 10!? cm~3) have a diamagnetic susceptibility, 
which is much smaller, than one would expect from cyclotron resonance masses. — 
Neutral boron atoms contribute in small concentration at 141 °K to the suscepti- 

bility. 


A. Einleitung 


In einer fritheren Arbeit! wurde der Beitrag diskutiert, den freie 
Ladungstrager zur Suszeptibilitat eines Halbleiters liefern. Die dort 
fiir Elektronen angestellten Uberlegungen sind ohne weiteres auf Defekt- 
elektronen (Lécher) zu iibertragen. Als wesentliches Ergebnis folgt 
analog, daB die magnetische Suszeptibilitat der Defektelektronen ermittelt 
werden kann, indem Prdparate verschiedener Trdgerkonzentration ver- 
glichen werden. Die hierfiir gegebene Begriindung und alle allgemeinen 
Uberlegungen zur Wahl des MeBverfahrens werden hier nicht wieder- 
holt. 


B. Die magnetische Suszeptibilitat freibeweglicher 
Defektelektronen (Lécher) in Halbleitern 


Die Energieflachen der Valenzbander von Silizium und Germanium 
unterscheiden sich merklich von den Flachen konstanter Energie im 
Leitfahigkeitsband. Aus Cyclotronresonanzmessungen2~4 und entspre- 


* Habilitationsschrift (Teilauszug), Universitat zu Kéln 1958/59. 

* Geist, D.: Z. Physik 157, 335 (1959). 

2 DEXTER, R.N., H.J. ZEIGER u. B. Lax: Phys. Rev. 104, 637 (1957). — 
DRESSELHAUS, G., A. F. Kip u.C. Kitrec: Phys. Rev. 98, 368 (1955). — Kip, A.F.: 
Physica, Haag 20, 813 (1954). — Kirtret, C.: Physica, Haag 20, 829 (1954). 

* Lax, BenyaMIN, H.J. ZEIGER u. R.N. DEXTER: Physica, Haag 20, 818 
(1954). — DREssELHaUS, G., A.F. Kip u. C. KittEv: Phys. Rev. 92, 827 (1953). — 
Lax, B., H. J. ZE1iceR u. R.N. DEXTER: Phys. Rev. 93, 1418 (1954). — DExTER, 
R.N., H. J. ZEIGER u. B. Lax: Phys. Rev. 95, 557 (1954). 

4 DRESSELHAUS, G., A.F. Kip u. C. KItrev: Phys. Rev. 95, 568 (1954). 


Die magnetische Suszeptibilitat der Defektelektronen 491 


chenden theoretischen Untersuchungen ®® ergibt sich folgende Vorstel- 
lung. Der Bandrand liegt bei f=0, aber die Energieflache ist entartet. 
Sie besteht aus drei Zweigen, von denen sich zwei fiir f=0 beriihren. 
Der dritte Zweig liegt energetisch tiefer. Bei Messungen der Cyclotron- 
resonanz findet man zwei Linien, die den beiden obenliegenden Zweigen 
entsprechen; der dritte Zweig ist normalerweise nur sehr schwach mit 
Léchern besetzt und liefert daher keine Resonanzlinie. Die Gestalt der 
Flachen wurde aus theoretischen Berechnungen abgeleitet unter Be- 
achtung der bestehenden Symmetriebedingungen*. Die komplizierte 
Winkelabhangigkeit riihrt daher, daB die Zweige miteinander entartet 
sind. Der Zusammenhang £ proportional k? fiir jede feste Richtung 
ist erhalten. Die Gleichung der Energieflachen lautet 


E =Ak? + (B2kt + C2k*Q, 5)3, (1) 


) » =sin’? sin? @ cos?m + sin?? cos??. 2 
po ¢ 


A, B und C sind Konstante, # und g Winkel im f-Raum. Das doppelte 
Vorzeichen der Wurzel gilt fiir die beiden Zweige. Der Koeffizient C 
bestimmt die GréBe der Anisotropie. Das dritte tieferliegende Teilband 
hat kugelige Energieflachen. 

Die Energieflachen lassen sich wie die friiher! diskutierten Ellipsoide 
in der allgemeinen Gestalt schreiben 


E=k F(8, 9). (3) 


Die dort! mitgeteilten Formeln lassen sich tibernehmen, wenn fiir die 
GréBen P und W die den Energieflachen (1) und (2) entsprechenden 
Ausdriicke Verwendung finden und (¢— £,) durch (£, —€) ersetzt wird 
(¢ Fermienergie, E, oberer Rand des Valenzbandes). Man erhalt 


P= ffse{A + (B4 C?Q,9)}~?sind dddg, (4) 


also als Eigenwertdichte 


und * 


P— SEW = ff SAL (Bt CQ)! x 
3h 2 


x (1 Bee I (@, 9) sinddidp. 


3h4 


(6) 


x Berechnet fiir ein Magnetfeld langs einer Wiirfelkante; J(p, 0) siehe 72. 

5 Kang, E.O.: J. Phys. Chem. Solids 1, 82 (1956). 

6 HERMANN, F.: Physica, Haag 20, 801 (1954). — Proc. Inst. Radio Engrs. 
43, 1703 (1955). 

7 Gerst, D.: a) Naturwiss. 45, 33 (1958). — b) Briissel-Konferenz 1958. — Phy- 
sikertagung Essen 1958. 
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Fiir Tragerdichte und Suszeptibilitat gilt dann 


n, =2B(RT)LF, (Ey — OUR, (7) 
ip {Hy —¢ 1 mm? W; 


mit 
n= )>\n,;; x= )>)x; (Summen iiber die Zweige des Bandes). (9) 
Fiir Defektelektronen in Silizium ist im Gegensatz zu Germanium auch 
der dritte, tieferliegende Zweig des Valenzbandes merklich mit Léchern 
besetzt, da der Energieabstand AE (= 0,035 eV) vergleichbar mit kT 
ist. Im Bereich der Boltzmann-Statistik kann man dem einfach Rech- 
nung tragen, indem der Faktor exp ((E, —€)/kT) durch exp (— AE[RT) - 
exp ((E,—€)/kT) ersetzt wird in den Beziehungen ftir Tragerdichte und 
Suszeptibilitat. Der Index? lauft dann von 1 bis 3. 
Formeln fiir Leitfahigkeit und Hall-Koeffizient finden sich in '. Fir Lécher 
in Silizium und Germanium treten, den einzelnen Zweigen des Bandes entsprechend, 


mehrere Léchersorten verschiedener Beweglichkeit auf. Dann gilt fiir den Hall- 
Koeffizienten 


R= (vAlp,) (Di wep Mi) (Di eal Pr by)? - (10) 


Besitzt das 7-te Teilband denselben Bandrand wie das erste, so gilt 


PilPy = (mlm)? = he (11) 
Liegt der Rand des 7-ten Zweiges um AE; tiefer, so gilt im Bereich der Boltzmann- 
Statistik 
3 3 
PilP1 = (milm)* - exp (— AE;/k T) = Bj - exp (—AE j/k T). (12) 


Auch die Beweglichkeitsverhaltnisse lassen sich durch das Verhaltnis der effektiven 
Massen ausdriicken. Fiir reine Gitterstreuung ist 


5 
yu 


Milt = (m/my)* = Be *- (13) 
Fiir reine Stdrstellenstreuung gilt 


{Milby = (v72,/73)* =i" (14) 


Stets ist R schlieBlich nur eine Funktion von f,, mu, und den f; und £;, wahrend p; 
und yw; herausfallen. Der Anisotropiefaktor A wurde = 1 gesetzt; fiir v gilt das in! 
Gesagte. 


C. Defektelektronen in Silizium ~* 


Die Untersuchungen wurden mit einer Waage fiir Differenzmessun- 
gen ausgefithrt. Zur Verfiigung standen fiinf mit Bor dotierte Prapa- 
rate** (Tabelle 1). Mit Ausnahme von Zeile 8A und 15 sind die Be- 


* Vorlaufige Mitteilungen tiber Teilergebnisse:?. 


*x Praparate der Fa. Standard Elektrik Niirnberg, der Fa. Siemens-Halske 
und der Fa. Philips Eindhoven. 
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rechnungen in Tabelle 1 nach dem Modell einer einzigen Sorte quasi- 

freier Locher gerechnet. Zeile 15 enthalt aus den Cyclotronresonanz- 

massen” abgeleitete Suszeptibilitatswerte. Diesen Werten nach miiften 

die Locher diamagnetisch sein. Im starken Widerspruch dazu liefert das 

Experiment fiir die Locher bei héheren Konzentrationen einen Para- 
magnetismus (Fig. 1). 


Zweig 1 und 2 sind naherungs- 


weise isotrop und besitzen die -70"" —o— = = 

effektiven Massen m,=0,17 und v | 
Mz, = 0,49m. Alle Berechnungen 
wurden mit diesen mittleren Massen -6 
nach dem isotropen Modell durch- 
gefithrt (Abschnitt C aus !). Die 
Anwendung der komplizierteren 
Formeln von Abschnitt B scheint 
nicht gerechtfertigt, solange der 
Bandverlauf nicht geniigend ge- 
klart ist (vgl. unten). Fir die 
Praparate 545 A (am _ starksten 
dotiert) und SiVi (am schwachsten 
dotiert) wurde die Suszeptibilitat 
fiir drei Léchersorten ermittelt; 
fiir Sm 690 wurde die dritte Sorte 
weggelassen, da der so verursachte 
ehler <10% ist, wie sich bei 
SiVi ergab (Zeile 15, Tabelle 1). 
Fir die vier stark dotierten Pra- 
parate 545 A, Sm 690, SV 55/4 
und 1027 wurde Stérstellenstreu- 


VYolumsuszepribilitat x,, der Locher 


0” 70” 
ung angenommen, fiir SiVi dagegen (rJeR) in cm? 
Gitterstreuung. Die Beitrage der 


Léchersorten zur Suszeptibilitat Fig. 1. Magnetische Volumsuszeptibilitat der Defektelek- 


70” 


Penn cimtachaddienrt ibastanyal tronen (L6cher) in Silizium und Germanium, Abszisse: 
i § Tragerdichte nach dem Einteilchenmodell. & Hall- 


eine Wechselwirkung zwischen den _Koeffizient. y siehe Tabelle 1 und 2. @ = O D Silizium, 
Zweigen des Valenzbandes ist also” ¢ m df Germanium. Kreise: 297°K; Quadrate: 141° K, 
nicht beriicksichtigt. Volle Punkte: MeBwerte. Offene Punkte: theoretische 

Teo eter aridoticrtenkeras Werte aus Cyclotronresonanzmassen, s. Tabelle 1 und 2 


paraten ist der hohen Storstoff- 

konzentration wegen die Aktivierungsenergie so gering, daB die St6ratome bei 
den beniitzten Temperaturen v6llig ionisiert sind. Dann gelten die Ansatze von 
Abschnitt B aus ! (insbesondere Absatz 5): die gesamte Suszeptibilitatsdifferenz 
zwischen reinen und dotierten Praparaten darf den freibeweglichen Léchern 
zugeschrieben werden. 


Aus der Diskrepanz zwischen den berechneten und den gemessenen 
Suszeptibilitatswerten muB man schlieBen, daB die effektiven Massen 
bei Heliumtemperaturen im reinen Silizium wesentlich andere Werte 
haben als bei stark dotierten Praéparaten und hdheren Temperaturen 
(Temperatur des fliissigen Sauerstoffs und dartiber). Deshalb schien es 
auch unméglich, eine Auswertung der Messungen vorzunehmen, die das 
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Tabelle 1. Defekt- 


1 Praparatnummer 545A mae 690 
2 Zusatzelement B 
7 = ° 
Temperatur . 304° K 90° K | 120s 
eit ra ee e ee Ea = : | 
3 Spezifischer Wider- heey 
i eee Qcm 0,016 0,020 0,016 | 0,0244 
4 Hall-Koeffizient <3 
cm3/Asec . 0,84 0,74 1,16 1,33 
5 Beweglichkeit | 
cm2?/Vsec . 52 | 37 73 4 7 
: 6 y-Faktor AAS, 1 1,04 | 462) bs 
7 A-Faktor . 1 1 1 feat 1 
8 Lécherkonzentration ' 
Cilmi 8,45 - 1018 5,6- 1018 
8A Loécherkonzentration 1,02 - 101% (3) 559) 2402272) 
9 Lange mm 6,200 6,200 
10 Durchmesser mm 4,308 4,300 
11 Masse mg. . 200,79 200,94 
Temperatur . 297° K 141° K 297° K IW 4aee 
12 Suszeptibilitats- | 
differenz A y/7> S001 (A aslOrS || —-O MO ja Belo Nore 
— | — = | ——— 
13 Lochersuszeptibilitat 
{LS} CESyp + SpehonOe’ 5 AS Ame! 2,2) 1Oe hos One 
i Ses } = reas 
14: H1G3 CES, Ws © Mores: bel sore) Bde One ODA One 
15 Cyclotronresonanz | 
4° K x18; C8Sm = 19 105° (2) 3,02 Oma) 
i6 Effektive Masse m*/m 0,59 | 0,80 0,59 0,81 
17 StoBzeit t; sec Aa eNO mes sey Sales DS oO 25a ad| Ome 
148 Nummern der Mes- 
sungen . 56—58; 100—102 121—126 


Zeile 2 bis 8A elektrische Eigenschaften. Zeile 8 gerechnet fiir eine Léchersorte. 
Zeile 8A, (2): gerechnet fiir zwei Léchersorten; (3): gerechnet fiir 3 Léchersorten. 
Zeile 9 und 10 mechanische MaBe der Praparate vor dem Atzen. Zeile 11 Masse nach 
dem Atzen (bei den Messungen). Zeile 12 bis 14 gemessene Suszeptibilitatsdifferenzen * 
und daraus bestimmte Massen- (y) bzw. Volumsuszeptibilitat (%) der Lécher. Zeile 15 
aus den (isotrop angenommenen) Cyclotronresonanzmassen errechnete Vergleichs- 
werte fiir die Suszeptibilitat, (2): fiir zwei Lochersorten, (3): fiir drei Lohersorten. 


* Die Angaben zu den Vergleichspraparaten stehen in Tabelle 1 aus 1. 
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elektvonenleitendes Silizium 


SV 55/4 SiVi 
B 
304° K 297° K | 110° K 
0,021 0,09 0,16 
24,3 229 
270 | 1430 
1,18 1,18 
1 1 
aba of@2 4,31 - 1018 30) 507 BP 2 OS 
OQHEQo OB) iS o Ore (3) 
6,190... 6,210 6,227 6,180 ... 6,210 
4,304 4,319 AZO a4. 2e2 
200,88 200,05 200,57 . 
297° K 141° K 297° K | 141° K 297° K 141° K 


| 


—0,29- 10-2 |—3,68- 10-2 |—0,06- 10-2 |—2,98 - 10-2 |+0,11- 10-2 |—0,29 - 1072 


3 Ro Go || AL po aie On Ones Bo NOR? | PAS OY |) 1-32) 0 1) 
[eda e Oey 


OS Saat Ome 1,55 102? | 7OHCNO? ||=ASSot | Gy7s-1O2O 
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Zeile 16 und 17 nach der isotropen Theorie fiir eine Léchersorte gerechnete effektive 
Massen und StoBzeiten. — Dichte von Silizium 9 = 2,33 g/cm’. — Massensuszeptibili- 
tat von Si* bei 297° K 7, = — 1,11-10-*cgs,,, bei 141° K 7) = — 1,146-10°? cgs,,. — 
Mittlere (isotrope) Cyclotronresonanzmassen fiir Locher in Silizium** m,=0,17m, 
My =0,49m, m,=0,24m. Spin-Bahn-Aufspaltung 4&3 = 0,035 eV. 

* Buscu, G., in: Halbleiter und Phosphore. Kolloquium 1956, Garmisch- 
Partenkirchen. Braunschweig: F. Vieweg. 

*k HERMANN, F.: Proc. Inst. Radio Engrs. 43, 1703 (1955). 
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Tabelle 2. Defektelektvonenleitendes Germanium 


14 Praparatnummer . 


2 Zusatzelement Ga 
Temperatur 295° K 297° K | 93° K 
3 Spezifischer Widerstand _ a 
OG i Sawa eee 0,00113 | 0,00089 0,024 | OOM, 
4 Hall-Koeffizient cm3/Asec oat | 0,13 20,6 24,0 
5 Beweplichkeit cm2/Vsec 136 | 146 860 | 1410 
Teed ee Pilon 8 | tan 
pedtpaiee 7 oe de | ee 1 | 4 
8 Peceeonzenatoncae AQ) a SMO” 3,6: 1017 <a 
SIE EyNERS aanGdoly, 6. Op 6 ae 5,216 5,00 
10 nechmescer avondale 6 F : ie Oued La Bea 
fein eee 200,13 199,90 
Memperatuciacy ies eae QO pe MS | 141° K 207 x le 14 Tease 
12 Suszeptibilitatsdifferenz | ei |S ee 
PARA pa atk kN ee SAEs [er Aad Om A209: AOn| Ose Ome | 1,18- 107 
13 Léchersuszeptibilitat — are a 
Mp CoS ay wae Ul 6 ee | st OO A Om Aner One 2 On| Omar me 
14 M5; CBS. |e ss ss |=5)67 "10-81 642-101 = 176-40” | So oaee 
15 Cyclotronresonanz 4° K | me a) : | . , 
Mine CkSmy 2 ee ee fee Oe Oma == 2154 eth Ort Ome | Omg 
16 Effektive Masse m*/m . . 0,30 0,29 0,31 | 0,23 


2 
ity Siaalvasnage: Saee4 qi a « 2,5 1089) 24 Oe A 52 Oe 1,85 - 1018 


18 Nummern der Messungen 112— 145 418120 O24: mo Ome 2 


Zeile 2 bis 8 elektrische Eigenschaften; Zeile 9 und 10 mechanische MaBe vor 
dem Atzen; Zeile 11 Masse nach dem Atzen (bei den Messungen). Zeile 12 bis 14 
gemessene Suszeptibilitatsdifferenz* und daraus bestimmte Massen-(y) bzw. 
Volumsuszeptibilitat (x) der Lécher. Zeile 15 aus den (isotrop angenommenen) 
Cyclotronresonanzmassen errechnete Vergleichswerte fiir die Suszeptibilitat fiir 
zwei Lochersorten. Zeile 16 und 17 nach der isotropen Theorie fiir eine Léchersorte 
gerechnete effektive Massen und StoBzeiten. — Dichte von Germanium C= 53358) 
cm’. — Massensuszeptibilitat von Germanium bei 297° K Xo = — 1,06 - 10>* cgs, 
bei 141° K y= — 1,09 + 10-7 cgs,,. — Mittlere isotrope Cyclotronresonanzmassen 
fiir Germanium** m,=0,34m, Ms = 0,043 m. 


* Die Angaben zu den Vergleichspraparaten stehen in Tabelle 2 aus 1. 
nis IDiop anions, IRIN, ISU |p, Ameiig ul, 1B), IAs Phys. Rev. 104, 637 (1957). — 
DREsSELHAUS, G., A.F. Kip u. C. KitTeL: Phys. Rev. 98, 368 (1955) 
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gleichzeitige Vorhandensein mehrerer Léchersorten besser beriicksich- 
tigt hatte als in einer nur halbquantitativen Weise. 


Die Tragerdichten aller vier starkdotierten Praparate stimmen inner- 
halb eines Faktors zwei tiberein. Die Suszeptibilitaten zeigen ein ent- 
sprechendes Verhalten und fiir alle vier Praparate erhalt man fiir beide 
Temperaturen praktisch dieselbe effektive Masse. Ebenso wie beim 
InAs ist die Moglichkeit eines stark nichtparabolischen Bandes in Be- 
tracht zu ziehen. Dann miiBte sich fiir kleinere Tragerdichten eine klei- 
nere effektive Masse ergeben. Die Messung am schwiichst dotierten 
Praparat SiVi gibt bei Zimmertemperatur tatsdchlich einen Effekt in 
dieser Richtung (Tabelle 1). Berechnungen der Bandstruktur von #- 
Silizium stammen von HERMANN® und von KaneE®. Die Rechnungen von 
KANE hefern fiir den oberen Zweig streng konstante effektive Masse, wah- 
rend der Verlauf des unteren (zweiten) Zweiges qualitativ einer mit der 
Tragerzahl zunehmenden Masse entspricht. Ein quantitativer Ver- 
gleich, der durch die Anisotropie erschwert ist, liegt noch nicht vor. 

Die Tieftemperaturmessungen am Praparat SiVi bediirfen einer getrennten 
Diskussion. Der geringen Dotierung wegen hat die Aktivierungsenergie der Bor- 
Atome einen so hohen Wert (0,045 eV), daB bei 140° K nicht mehr alle Stératome 
icnisiert sind. Dann setzt sich die Zusatzsuszeptibilitat aus drei Anteilen zusammen. 
Die Dichte der freien Locher betragt noch 1,15 - 10!? cm-%, ihre (theoret.) Suszepti- 
bilitat «= —1,1-10-* cgs,,. Die verbleibenden 8,77 - 101? cm™? neutralen Stér- 
atome lefern des gebundenen Elektrons wegen einen Spinparamagnetismus 
%Stp = + 4,43 - 10% cgs,, und der Elektronenbahnbewegung wegen einen Bahn- 
diamagnetismus x#%o4q = — 4,00-10°-* cgs,,, so da die Stérstellen insgesamt eine 
paramagnetische Suszeptibilitat von xo,= +4- 101° besitzen. 

Die gesamte Suszeptibilitatsdifferenz gegen reines Material sollte demnach 
theoretisch x4, = — 7° 10 1° cgs,, betragen, wahrend sich experimentell exp = + 757° 
101 cgs,, ergab (Zeile 14, Tabelle 1). Die paramagnetische Verschiebung dirfte 
wieder davon herriihren, daB die Lécher schwerer sind, als es den beniitzten Cyclo- 
tronresonanzmassen entspricht. 


D. Defektelektronen in Germanium* 


Messungen an zwei p-leitenden Praparaten ** sind in Tabelle 2 ein- 
getragen. Die Auswertung erfolgte nach dem einfachen Modell fiir evne 
Léchersorte, abgesehen von den aus den Cyclotronresonanzmassen be- 
rechneten Vergleichswerten in Zeile 15 (s. unten). Die Griinde fiir dieses 
Vorgehen sind beim f-Silizium eingehend diskutiert. Die Diskrepanz 
zwischen den gemessenen und den aus Cyclotronresonanz-Daten?* er- 
mittelten Suszeptibilitaten ist geringer als beim -Si (vgl. Fig.. 1) ; beide 
Suszeptibilitaten haben dasselbe Vorzeichen. 


* Vorlaufige Mitteilung ”. 
** Herrn cand. phys. P. Grosse danke ich fiir die Mitarbeit bei der Herstellung 
des Kristalles Nr. 137. Der andere Kristall stammt von der Fa. Standard Elektrik 


Niirnberg. 
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Die Berechnung aus den Cyclotronresonanz-Massenwerten (7, = 
0,34 m, ms = 0,043 m) erfolgt wie beim p-Si. Der dritte Zweig des Va- 
lenzbandes liegt beim Germanium um AE = 0,29 eV tiefer und kann) 
deshalb vollig vernachlassigt werden. Auffallig ist, da die Zimmer-) 
temperaturwerte der effektiven Massen iibereinstimmen fiir die beiden| 
Praparate (die sich um einen Faktor 100 in der Traégerdichte unter- 
scheiden), wahrend die Massen bei tiefer Temperatur so sehr verschie- 
den ausfallen, daB es sich nicht um MeSfehler handeln kann. Auch 
hier ergeben sich ebenso wie beim 2-Germanium! Unterschiede gegen- 
iiber der von STEVENS et al.8 gefundenen Abhangigkeit der effektiven 
Masse von der Tragerdichte. Eine Temperaturabhangigkeit wie beim 
Praparat 110 kénnen STEVENS et al. mit ihrem Auswerteverfahren nicht 
finden; sie erhalten lediglich einen Mittelwert. 


Fiir eine theoretische Behandlung stehen dieselben Ansatze zur Ver- 
fiigung, wie sie beim #-Silizium diskutiert wurden. Die Rechnungen 
von KANE® ergeben auch im p-Germanium einen oberen (ersten) Zweig 
des Valenzbandes mit konstanter effektiver Masse und einen zweiten 
Zweig, der mit wachsender Tragerzahl zunehmende Masse ergibt. Damit 
besteht auch hier qualitativ der richtige Zusammenhang. 


Zusammenfassung 


Silizium. In Konzentrationen von 4-10!8 bis 10!®cm~? besitzen 
Defektelektronen bei 297 und 141° K eine geringe paramagnetische 
Suszeptibilitat, wahrend aus den Cyclotrenresonanz-Massenparametern 
eine stark diamagnetische Suszeptibilitat folgt. Wahrscheinlich ist der 
nichtparabolische Verlauf eines Zweiges des Valenzbandes verantwort- 
lich. Fir Lécherkonzentrationen unter 1018 cm? sinkt dementsprechend 
die effektive Masse auf kleinere Werte. Fiir Bor-Konzentrationen unter 
1018 cm~3 wird bei 141° K der Einflu8 neutraler Bor-Atome auf die 
Suszeptibilitat merklich. 

Germanium. Fiir 4 - 101!7 und 4 - 10!® cm~3 Defektelektronen bei 297 
und 141° K ist die diamagnetische Suszeptibilitat wesentlich kleiner als 
nach den Cyclotronresonanz-Massenparametern zu erwarten ware. Fiir 
die angegebenen Konzentrationen und Temperaturen ist die effektive 
Masse offenbar merklich gréBer als fiir 4° K und sehr geringe Lécher- 
dichten. 


Herrn Professor Dr. J. JAUMANN danke ich fiir die Méglichkeit, diese Arbeit 
an seinem Institut auszufiihren. Ferner danke ich den Firmen Philips, Siemens- 
Halske und Standard-Elektrik, speziell den Herren Dr. AvDAM, Dr. SPiITzER und 
Dr. Vinx fiir die zur Verfiigung gestellten Halbleitermaterialien. 


8 STEVENS, D.K.., J.W. CLELAND, J.H. Crawrorp jr. u. H.C. SCHWEINLER: 
Phys. Rev. 100, 1084 (1955). 
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Aus den Farbenfabriken Bayer AG., Leverkusen 


Die Exoelektronen-Emission (Kramer-Effekt) 
von Zinkoxyd 


Von 
RICHARD MENOLD 


Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 10. September 1959) 


This work was done, to get new informations about the processes leading to the 
emission of exoelectrons. The emission-glowcurves of single crystals and of pure 
and doped powders, after stimulation by X-rays, were measured by means of a 
G.-M.-counter. Maxima were found at 135°C, 192°C and 260°C. Conductivity- 
glow-curves of single crystals and films, which were also measured, showed no maxi- 
mum between 20° C and 280° C. The experiments show that the emission of exo- 
electrons cannot be a consequence of an enrichement of electrons (,,Maxwell-tail‘‘) 
in the conduction band set free from metastable states in the forbidden gap of ZnO 
during the heating of the specimen. Theoretical considerations lead to the same 
conclusion. Further it could be shown, that the emission-phenomenon cannot be 
explained by recombination processes in the depletion layer, if our knowledge of 
the ZnO band model is correct. It is assumed that the emission-maxima are due 
to centers in the sorption layer. 


Einleitung 

In einer kurzen Notiz wurde bereits darauf hingewiesen, daB die 
Deutung der Exoelektronenemission von ausgesprochenen Uberschub- 
halbleitern Schwierigkeiten bereitet!» *. Um weitere Aufschliisse tiber 
den bei der Exoelektronenemission von Halbleitern wirksamen Elemen- 
tarprozeB zu erhalten, wurden an derselben Substanz Exoelektronen- 
emissions- und Leitfahigkeitsglowkurven gemessen. 

Uber Exoelektronenemissionsmessungen an Halbleitern wurde be- 
reits von anderer Seite?» ® berichtet. Es ist naheliegend, derartige 
Untersuchungen an Germanium durchzufiihren. Hierbei besteht jedoch 
die Gefahr, daB nicht die Emission des Germaniums selbst erfaBt wird, 
sondern die einer an der Oberflache vorhandenen Germaniumoxyd- 
schicht. Um derartige Fehlerquellen von vornherein auszuschalten, 
wurden die nachstehend beschriebenen Versuche an einem Oxydhalb- 
leiter durchgefithrt. Als Modellsubstanz wurde ZnO gewahlt, da dies 
einer der zur Zeit am besten verstandenen Oxydhalbleiter sein diirfte. 


x Wie mir Herr Dr. SrempL, Prag, in dankenswerter Weise mitteilte, kam er im 
Falle des Cu,O zu ahnlichen Schliissen. 

1 MENOLD, R.: Naturwiss. 46, 138 (1959). 

2 Bouun, A.: Czech. J. Phys. 6, 198 (1956). 

3 SEEGER, K.: Z. Physik 149, 453 (1957). 
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I. Experimenteller Teil 


1. Apparatur. Als Nachweisgerat fiir die Exoelektronenemission 
wurde ein Geiger-Miiller-Zahlrohr verwendet. Seine Fiillung bestand 
aus einem Gemisch von Argon und Athylen. Da die Exoelektronen 
sehr energiearm sind, wurden die zu untersuchenden Proben auf einem 
bis 500° C erhitzbaren Napfchen (@ = 2,7 cm) so in das Zahlrohr ein- 
gefiihrt, daB sie zu emem Teil der Zaéhlrohrwand wurden. Die Tempe- 
ratur des Napfchens wurde mit Hilfe eines Pt-Pt/Rh-Elementes ge- 
messen. Dieses wurde so angebracht, daB die MeBstelle zu einem Teil 
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Fig. 1. Schema der Apparatur fiir die Leitfahigkeitsmessungen. A Glasrohr, B Zufiihrung der Pt-Elektroden, 

C Thermoelementzuftihrungen, D Kupferplatte, E Glimmerplattchen, F ZnO-Einkristall, G Deckglaschen, 

H Drahthalterung fiir die Deckglaschen, J Thermoelement, K Indiumkontakte, L Heizung, M Kupferstab 
N Ruhrer, O Siliconél 


der Napfchenoberflache wurde. Die Zahlrohrimpulse wurden iiber einen 
Verstarker einem Untersetzer zugefiihrt und registriert. Die mit dieser 
Anordnung maximal meBbare Impulszahl lag bei einigen 10° Impulsen 
pro min. Die untere Grenze war durch die zeitlichen Schwankungen 
des Nulleffektes bestimmt. 

Zur Messung der Leitfahigkeitsglowkurven der Einkristalle wurde 
folyende Anordnung benutzt (Fig. 1): Auf einem Glasrohr, das an seinem 


unteren Ende plan geschliffen war, befand sich eine Kupferplatte. Auf. 


dieser Kupferplatte wiederum war ein diinnes Glimmerplattchen an- 
gebracht, auf dem sich der zu untersuchende Einkristall befand. Die 
Halterung des Einkristalles ist aus Fig. 1 ersichtlich. Zur Herstellung 
von Ohmschen Kontakten mit den Pt-Stromzufithrungen wurde Indium 
verwendet. Die ganze Anordnung befand sich wahrend des Versuchs 
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in einem Glaskolben, der mit Argon gefiillt war. Im Inneren des Glas- 
rohres war Siliconél. Sollte der zu untersuchende Einkristall erwarmt 
werden, so wurde das Siliconél mit Hilfe einer Létkolbenpatrone erhitzt 
und gleichzeitig von einem elektrisch angetriebenen Riihrer umgeriihrt. 
Die Temperatur der Probe wurde mittels eines Kupfer-Konstantan- 
fThermoelementes gemessen. Wurde die Leitfahigkeit aufgedampfter 
ZnO-Schichten untersucht, so wurde zur Kontaktierung kein Indium 
sondern Silber verwendet. Zum Teil wurde auch mit Goldkontakten 
gearbeitet. Diese wurden im Hochvakuum bei 400° C aufgedampft. 


2. MeBtechnisches. Die Messung der Exoelektronenemission wurde 
in folgender Weise durchgefiithrt: Die zu untersuchende Substanz wurde 
/, Std mit Roéntgenstrahlen (60 kV; 3,9 mA) bestrahlt und anschlieBend 
bei Rotlicht auf das Napfchen gebracht. Wenn es sich um Pulver han- 
delte, wurde dieses zur Erzielung einer méglichst gleichma&Bigen Schicht 
uber ein Sieb (Maschenweite: 250 uw) aufgestaubt. Damit wurde gleich- 
zeitig erreicht, da die KorngréBe eine gewisse Grenze nicht tiberstieg. 
Nach dem Auspumpen und Fiillen des Zahlrohres wurde mit der eigent- 
lichen Messung begonnen. Die Temperatur der Probe wurde zeitlinear 
gesteigert (~20° C/min) und dabei die auftretende Impulszahl regi- 
striert. 

Vor der Messung der Leitfahigkeitsglowkurve wurde der gehalterte 
Kristall der Rontgenstrahlung (60 kV; 3,9 Amp) ausgesetzt. Die ganze 
Anordnung wurde dann in den Glaskolben eingeftihrt. Dieser wurde 
zunachst ausgepumpt und dann mit Argon gefiillt. AnschlieBend wurde 
durch Erhitzen des Silicondls — bei eingeschaltetem Riihrwerk — die 
Temperatur des Kristalls zeitlinear gesteigert (~20° C/min) und sein 
Gleichstromwiderstand in einer Wheatstoneschen Briicke bestimmt. 
Der durch den Kristall flieBende Strom betrug maximal einige 10 4 Amp. 


Von jedem Kristall wurden zum Vergleich auch Leitfahigkeitsglow- 
messungen ohne vorherige Réntgenbestrahlung durchgefiihrt. 


3. Experimentelle Ergebnisse. Zundachst wurde die Exoelektronen- 
emission der Zinkoxydeinkristalle gemessen. Da die Emissionsmessungen 
an einem einzelnen Einkristall zu verhaltnismaBig groBen MeBungenauig- 
keiten fiihrten, wurden bei einer Messung 6 Einkristalle zusammenge- 
faBt. Die Emissionskurve ist in Fig. 2 dargestellt. Im Bereich zwischen 
20 und 230°C treten 2 Maxima auf. Das erste Maximum liegt bei 
135°C, das zweite bei 192° C. Beim erneuten Erwarmen ohne vorherige 
Bestrahlung wurde nur der Nulleffekt gemessen. 

Um festzustellen, ob parallel zur Exoelektronenemission Leitfahig- 


keitsmaxima auftreten, wurden von 5 Einkristallen Leitfahigkeitsglow- 
kurven nach vorausgegangener Réntgenbestrahlung aufgenommen. Bei 


| 
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keinem der untersuchten Einkristalle konnte im Temperaturbereich) 
zwischen 20 und 280° C ein Leitfahigkeitsmaximum festgestellt werden, 
obwohl die Bestrahlungszeit von anfanglich 1/, Std bis auf 3 Std aus- 
gedehnt wurde (Fig. 4). | 
Um die Leitfahigkeitsmessungen an Einkristallen zu erganzen und | 
insbesondere das Verhaltnis von Oberflache zu Volumen zu vergr6Bern, 


700000 
ExoeleAtronenemission von Ln0 - Einkristallen | 
nach Rontgenbestrahlung | 
| 
ox Zn0 pa. 
Erwarmungskurve LESS ~o-0-0- Zn0 +97 Yol-% Ga, 0; | 
#000 5 -e-0-0- 770 +0,1/ol-% Li,0 | 
= 
Ve 
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& 
50000 
1 
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| 
25000 | 
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WA 
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f° en9. 
n 4. = ee, 
0 100 200 GOD Al 0 700 200 300 °C 
Fig. 2. Die Exoelektronenemission von ZnO-Ein- Fig. 3. Die Exoelektronenemission verschieden do- 
kristallen bei zeitlinearer Erwarmung (20° C/min) tierter Zinkoxydpulver bei zeitlinearer Erwarmung 
nach vorheriger '/,stiindiger Rontgenbestrahlung (20° C/min) nach vorheriger 1/,stiindiger Rontgen- 
(60kV; 3,9mA). Die beim Abktihlen auftretenden bestrahlung (60 kV; 3,9mA), Vgl. auch Fig. 5 


Impulszahlen sind mit dem Nulleffekt identisch 


wurden nach einem von MOLLWo angegebenen Verfahren diinne ZnO- 
Schichten hergestellt*. Auch bei diesen diinnen Schichten konnten durch 
Rontgenstrahlung im Temperaturbereich zwischen 20 und 250° C keine 
Leitfahigkeitsmaxima erzeugt werden. Die Interpretation dieses Er- 
gebnisses ist allerdings nicht unproblematisch, da es sich um poly- 
kristallines Material handelt. 


Bei der Untersuchung von Zinkoxydpulvern zeigte es sich, daB die 
Emissionsmaxima genau an den gleichen Stellen liegen wie bei den Ein- 
kristallen. Eine Dotierung des Zinkoxydpulvers mit Li,O oder Ga,O, 
bis zu 0,5 Mol-% andert weder die Lage der urspriinglich vorhandenen 
Maxima noch werden neue Emissionsmaxima (Temperaturbereich: 


4 MoLtwo, E.: Reichsber. Phys. 1, 1 (1944). 
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20 bis 280° C) beobachtet*. Wohl aber wird die Emissionsintensitat, 
d.h. die Hohe der bereits vorhandenen Maxima beeinfluBt (Figs 3). 
Um festzustellen, ob dies durch Anderungen der spezifischen Oberflache 
bedingt ist, wurden die Oberflachen einiger Proben nach der B.E.T.- 


Methode bestimmt. Im Dotierungsbereich zwischen 0,1 Mol-% Ga,O. 
und0,1 Mol-% Li,Oschwank- 


, aps a 55 

te die spezifische Oberflache _ 

: xotoys 
zwischen 1,9 und 1,4 m2/g. ey SACs 
Es sei noch darauf hinge- RENT er oe 
; * ; (unbestrahlie eo 
wiesen, daBsamtliche Proben * sal nea a ee 

3 5 . : : selfs oc o 
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E 20 | 

oxyds der gleichen Vorbe- a a 
handlung unterworfen wur- { Peale iA vad Kristal! Nr. \___ 
den. Die Emissionsintensitat ‘ ca LL HELIS) 
in Abhiangigkeit von der 10 
Dotierung ist in Fig. 5 dar- 


en Oe Os 
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soe 


bei der Exoelektronenemis- 
sion Intensitatsmessungen 
nicht sehr genau durchfiihr- 

5 : : Kristal! Np. 3 
bar sind, sind die auftreten- ¥ enn) 
den Schwankungen  grob. 
Dessen ungeachtet kann mit 
Sicherheit gesagt werden, daB 
durch Lithiumdotierungen 0 50 0 = 150 200 ~——250 [°C] 300 
die Emission abgeschwacht Fig. 4. Leitfahigkeitsglowkurven von ZnO-Einkristallen nach 

5 6 és und ohne vorherige R6ntgenbestrahlung (60 kV; 3,9mA; 
wird. Durch Galliumdotie 1,5Std). TMax1, TMax 2 und TMax 3 zeigen die Temperaturen 
rungen wird die Emission im an, bei welchen Leitfahigkeitsmaxima auftreten sollten, falls 

, toes die Exoelektronenemission durch eine Elektronenanreicherung 
Mittel verstarkt. Es sei hier im Leitungsband (,,Maxwell- Schwanz‘) yverursacht wiirde 
noch darauf hingewiesen, 
daB bei der CO-Oxydation an Zinkoxydkatalysatoren die Aktivierungs- 
energie mit wachsendem Lithiumgehalt zu-, mit wachsendem Gallium- 
gehalt dagegen abnimmt * °®. Es scheint also in diesem Falle eine 


* Das bei galliumdotierten Proben zwischen 20 und 100° C angedeutete Maxi- 
mum wurde in derselben Form teilweise auch bei nichtdotierten Proben beobachtet. 
Es handelt sich méglicherweise um die Reste eines Maximums, das in Nahe der 


Zimmertemperatur liegt. 
5 Scuwab, G.M., u. J. Brock: Z. Elektrochem. 58, 756 (1954). 


6 ScHwaB, G.M.: Semiconductor Surface Physics, S. 283. University of 
Pennsylvania Press 1957. 
Z. Physik. Bd. 157 3 
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Parallelitat zwischen Exoelektronenemission und katalytischer Aktivitat 
zu bestehen. 

Der Versuch Zinkoxydpulver mittels U.V.-Strahlung (Quecksilber- 
dampflampe) zur Exoelektronenemission anzuregen, schlug fehl. Sollte 
die Emissionsfahigkeit einer durch Réntgenstrahlen angeregten Probe 
durch U.V.-Bestrahlung auf die Halfte abgeschwacht werden (Intensi- 
tatsmaB: 1. Maximum), so war eine mehrstiindige (~3 bis 5 Std) Be- 
strahlung erforderlich. 

Um festzustellen, wie lange sich die Emissionsfahigkeit von bestrahl- 
tem ZnO halt, wurde mit 0,1 Mol-% Ga,O, dotiertes Zinkoxydpulver, 


Imp/min 
75x 10? L + 75x70" 
50x 107 | . 50x10? 
25x10? VA — 25x10? 
y, | 
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/To/-% Ga,0; Zn0 p.a. /10/-%o Li,0 


Fig. 5. Die Intensitat der Exoelektronenemission von Zinkoxydpulver in Abhangigkeit vom Zusatz anders- 
wertiger Oxyde. Die Kreise stellen die Hohe des ersten Maximums (135° C) von solchen Emissionskurven 
dar, wie sie in Fig. 3 wiedergegeben sind 


1/, Std einer R6ntgenbestrahlung ausgesetzt und dann in 3 Proben auf- 
geteilt. 1 Std nach Beendigung der Bestrahlung wurde die Exoelektronen- 
emission der ersten Probe gemessen. Die Emissionsintensitat [MaB: 
1. Maximum (135° C)] betrug 78000 Imp/min. Nach weiteren 25 Std 
wurde die Emission der zweiten Probe gemessen, deren Emissions- 
intensitat 72000 Imp/min betrug. Die Messung der 3. Probe erfolgte 
nach 1030 Std. Es ergab sich eine Intensitat von 61000 Imp/min. 
Die Abnahme der Emissionsfahigkeit mit der Zeit ist also gering. 


Es ist auffallend, daB die beiden bei Zinkoxyd auftretenden Haupt- 
maxima (~135°C; ~192°C) auch bei zahlreichen anderen Stoffen 
mit wechselnder Intensitat beobachtet werden. Siehe zum Vergleich 
z.B. die Emissionskurve von Silber’. Im iibrigen sei in diesem Zusam- 
menhang auch auf die Arbeit von HrEsrMarr und MULLER verwiesen8. 


* NASSENSTEIN, H., u. R. MENoLpD: Acta phys. Austriaca 10, 453 (1957). 
8 Hiesemarr, H., u. H. MULLER: Z. Physik 152, 642 (1958) 
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II. Deutung der Versuchsergebnisse 

1. Allgemeines. Unabhangig voneinander kamen Bouun und NASsEN- 
STEIN zu dem SchluB, daB die Exoelektronen hochgelegenen Energie- 
termen entstammen® 1°. Heute ist nun die Ansicht vorherrschend, daB 
diese Energieterme durch Fehler im Kristallgitter bedingt sind. Zur 
Deutung des Elementarprozesses werden die fiir die Phosphoreszenz 
giiltigen Modellverstellungen herangezogen. 

Nach der Bestrahlung von Festkérpern mit Réntgenstrahlen zeigt 
deren Exoelektronenemission beim Erwarmen Maxima, die fiir das 
Vorhandensein von Ladungstragern in metastabilen Zustanden spre- 
chen. Es wird angenommen, da8 die aufzubringende Aktivierungs- 
energie bendtigt wird, die Ladungstrager in die Bander zu bringen. 
Damit kann der mathematische Formalismus der Randall-Wilkinschen 
Theorie tibernommen werden. Die Glowkurven der Exoelektronen- 
emission lassen sich dann nach dem gleichen Schema auswerten wie 
die Glowkurven der Phosphoreszenz. Insbesondere kann die Gleichung 


ie a 25 Jc ee 


(< = Boltzmannkonstante; 7},,, = absolute Temperatur, bei der das 
Emissionsmaximum auftritt) zur Bestimmung der vorkommenden Akti- 
vierungsenergien herangezogen werden*. Die Tatsache, daB in einigen 
Fallen Maxima der Exoelektronenemission und der Phosphoreszenz bei 
der gleichen Temperatur gefunden wurden, spricht fiir diese Auffas- 
sung4, Uber das Zustandekommen des eigentlichen Emissionsaktes 
besteht noch keine Klarheit. Die wichtigsten Auffassungen seien kurz 
dargelegt : 

a) Elektronen gelangen aus metastabilen Zustanden ins Leitungs- 
band. Dort stellt sich eine thermische Gleichgewichtsverteilung ein. 
Die energiereichsten Elektronen (,,Maxwell-Schwanz) sollen befahigt 
sein, den Festkérper zu verlassen. (Dieser Mechanismus wird bei der 
weiteren Diskussion als Mechanismus A bezeichnet.) 

b) Nach ihrer Befreiung aus metastabilen Zustanden rekombinieren 
die Ladungstrager. Die dabei frei werdende Energie wird auf freie 
Elektronen iibertragen und befahigt ‘diese, die Austrittsarbeit zu leisten 
(Dieser Mechanismus wird bei den spateren Ausfithrungen als Mecha- 
nismus B bezeichnet.) 

Ws Nach neueren Untersuchungen !” ergibt diese Naherungsformel selbst dann, 
wenn ein Wiederanhaften von Elektronen nicht vernachlassigt werden kann, recht 


gute Werte. 
9 NASSENSTEIN, H.: Naturwiss. 41, 329 (1954). — Z. Naturforsch. 10a, 944 (1955). 
10 Bouun, A.: Czech. J. Phys. 4, 88, 89, 91, 139 (1954). 
11 Diskussionstagung Innsbruck: Acta phys. Austriaca H. 4 (1957). 
12 Boer, K.W., S. OBERLANDER u. J. Votat: Ann. Phys. 2, 130 (1958). 
34* 
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Beiden Auffassungen liegt ein gemeinsamer Gedanke zugrunde : 
Der Emissionsschritt besteht aus 2 Teilschritten, 


a) der Freisetzung von Ladungstragern aus metastabilen Zustanden, 


f) dem eigentlichen Emissionsakt. 


Solange es sich bei den emittierenden Substanzen um Isolatoren 
handelt, bereitet die Deutung der Exoelektronenemission mit den dar- 
gelegten Vorstellungen keine Schwierigkeiten. Prinzipielle Probleme 
treten aber dann auf, wenn es sich um ausgesprochene Halbleiter handelt. 


2. Der EmissionsprozeB. Soll die Emission nach dem Mechanismus A 
erfolgen, so mu8 wahrend der Emission die Konzentration der freien 
Elektronen stark erhoht sein. Die Elektronenkonzentration im Leitungs- 
band muB insbesondere mit gréBer werdender Emissionsintensitat zu- 
nehmen und bei geringer werdender Emissionsintensitat wieder ab- 
nehmen. Daraus folgt, da8 sich Emissionsmaxima auch als Leitfahig- 
keitsmaxima bemerkbar machen sollten. Obwohl beim Zinkoxyd im 
Temperaturbereich zwischen 20 und 220° C nach Réntgenanregung zwei 
Emissionsmaxima beobachtet wurden, konnten im gleichen Temperatur- 
bereich keine Leitfahigkeitsmaxima gefunden werden. Daraus folgt, 
daB beim Zinkoxyd die Exoelektronenemission nicht nach dem Mecha- 
nismus A erfolgen kann. 


Zum gleichen SchluB gelangt man auch auf Grund des Bander- 
modells von ZnO: Zinkoxyd ist ein m-Leiter, dessen Ferminiveau — 
soweit es sich um Einkristalle handelt — dicht unterhalb der Leitungs- 
bandkante liegt (~0,1 bis 0,2 eV). Die beobachteten Emissionsmaxima 
entsprechen Aktivierungsenergien von rund 0,9 und 1 eV (bzw. 1,1 eV). 
Unter der Voraussetzung, daB a) die gemessenen Aktivierungsenergien 
den Abstand Haftstellenniveau — Leitungsbandkante darstellen und da 
b) im ganzen Kristall die gleichen Verhaltnisse herrschen, folgt daraus, 
daB die Niveaus der fiir die Exoelektronenemission verantwortlichen 
Haftstellen so weit unterhalb des Ferminiveaus liegen, daB sie bei 
Zimmertemperatur vollstandig aufgefiillt sein sollten. Eine Réntgenbe- 
strahlung zur Besetzung der Haftstellen ware also unnétig. Daraus 
folgt, da — falls der Mechanismus A wirksam ist — die nach Roéntgen- 
anregung gemessene Exoelektronenemission auch ohne vorherige Be- 
strahlung auftreten miiBte. Ein derartiger Effekt konnte aber nicht 
beobachtet werden. Die Annahme, daB im ganzen Kristall die gleichen 
Verhaltnisse herrschen, trifft nicht zu, da sich an der Oberflache des 
Zinkoxyds unter normalen Bedingungen chemosorbierter Sauerstoff 
(wahrscheinlich vorwiegend O3) befindet, der zu einer Verarmungsrand- 
schicht fithrt. Ist nun die Bandaufbiegung sehr stark, so ware es denk- 
bar, daB nach der Bestrahlung Elektronen in Stérniveaus ,,eingefroren‘ 
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sind, die sich oberhalb des Ferminiveaus F befinden (Fig. 6). Diese weni- 
gen zusatzlichen aus der Randschicht kommenden Elektronen kénnen 
aber bei einem ausgedehnten Einkristall gegeniiber den bereits vor- 
handenen freien Eelektronen nicht so stark ins Gewicht fallen, daB es 
allein auf Grund der Konzentrationserhéhung (,,Maxwell-Schwanz‘‘) zu 
einer Elektronenemission kommt*. AuBerdem ist — wie bei der Be- 
sprechung des Mechanismus B naher ausgefiihrt wird — anzunehmen, 
daB die Bandaufbiegung so gering ist, daB sich keine Elektronen in 
metastabilen Zustanden halten kénnen.— 


Sowohl die Uberlegungen auf Grund iy, yy 
des Bandermodells als auch das Experi- WY ffs yy 
Pp 


ment zeigen, daB eine Emission nach Leitingsbond |p 


dem Mechanismus A nicht méglich ist. XN N/, 
Auch fiir das Zustandekommen einer i 
Exoelektronenemission nach dem Mecha- Sd RETO 1% 
nismus B ist das Vorhandensein von OW aa a2 ---2-2-------- 4 
Ladungstragern in metastabilen Zustan- Metastabile Lusténde 


den Voraussetzung. Bereits die Nicht- 
beobachtbarkeit von Extrema bei den ae 
Leitfahigkeitsglowkurven von Zinkoxyd- Fig. 6. Zur Méglichkeit des Auftretens 
einkristallen nach Réntgenbestrahlung — Peaslabller Zustande in der Randschicht. 
zeigt, daB die Zahl von in metastabilen —Zustanden gespeichert, wenn sie in Nicht- 
Zustanden gespeicherten Ladungstragern ies fee aa Tanne noe Ser 
wo tee ) 
RichbeotObecin\ kann weiner Zeletacicli oo metse under Rancobicke etullict 
, obwohl dies im Innern nicht der Fall zu 
bei Betrachtung des Bandermodells von sein braucht 
Zinkoxyd, daB zumindest im Kristall- 
innern keine metastabilen Zustande zu erwarten sind: Es sind 
jederzeit geniigend freie Elektronen vorhanden, die bereit sind, in 
nicht besetzte Zentren zu fallen und diese bis in unmittelbare Nahe 
des hochliegenden Ferminiveaus aufzufiillen. Eine Speicherung von 
Ladungstragern in metastabilen Zustanden sollte also nicht méglich 
sein. Es ist allerdings denkbar, daB sich auf Grund der besonderen 
Verhaltnisse in der Randschicht dort Ladungstrager in metasta- 
bilen Zustanden befinden. Diese Méglichkeit werde fiir Elektronen 
naher untersucht: Elektronen sind dann in metastabilen Zustan- 
den gespeichert, wenn sie in Nichtgleichgewichtszustanden_,,einge- 
froren sind. In guter Naherung heiBt dies, die Haftstellen E, miissen 
4. oberhalb des Ferminiveaus f und 2. unterhalb einer Grenzlinie Eg 
legen: fi Pein 
Das Grenzniveau E, ist dadurch gekennzeichnet, da8 bei einer bestimm- 
ten Temperatur 7) die Wahrscheinlichkeit fiir die thermische Befreiung 


* Bei einem Pulver, dessen KorngréBe so klein ist, da sich die Verarmungs- 
randschicht iiber das ganze Korn erstreckt, ist dies denkbar. 
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von Elektronen aus tieferliegenden Haftstellen sehr viel kleiner als 1 
ist, wahrend fiir Haftstellen oberhalb von Eg diese Bedingung nicht 
erfiillt ist *. Es ist denkbar, daB die Bedingung F S EF, S Eg bei ge- 
niigender Bandaufbiegung in der Randschicht erfiillt ist, obwohl dies 
im Kristallinnern nicht der Fall zu sein braucht (Fig. 6). Dazu ware 
es aber erforderlich, daB fiir die Erklarung der bei den Einkristallen 
beobachteten Maxima eine Bandaufbiegung von rund 1 eV existiert. 
Die Bandaufbiegung ist aber sicher kleiner als 1 eV 1%. MORRISON rech- 
net bei Zinkoxyd mit einer Bandaufbiegung von 0,5 eV 14. Daraus folgt, 
daB — falls die fiir die Bandaufbiegung angenommenen Werte stimmen — 
die obige Bedingung fiir die Speicherung von Elektronen in metastabilen 
Zustanden nicht erfiillt ist. Auch dann, wenn eine primare Befreiung 
von Defektelektronen aus metastabilen Zustanden angenommen wird, 
bereitet die Deutung der Elektronenemission als Folge eines Rekombi- 
nationsschrittes Schwierigkeiten, die nur ganz kurz angedeutet werden 
sollen: Einerseits darf die Elektronenkonzentration im Leitungsband 
nicht zu groB sein, damit die sich in metastabilen Zustanden befindlichen 
Defektelektronen nicht vor ihrer thermischen Befreiung durch Re- 
kombinationseffekte ,,ausgeléscht“‘ werden. Andererseits muB die Elek- 
tronenkonzentration im Leitungsband geniigend groB sein, damit ge- 
niigend Elektronen fiir die Ubernahme der Rekombinationserergie und 
letztlich zur Emission zur Verfiigung stehen. Falls der von MORRISON 
angegebene Wert von 0,5 eV fiir die Bandaufbiegung zutreffend ist, 
sollten Defektelektronen in tieferliegenden Haftstellen in relativ kurzer 
Zeit ,,ausgeléscht’’ werden. Der experimentelle Befund zeigt aber, 
daB sich die fiir die Exoelektronenemission verantwortlichen Ladungs- 
trager iber sehr lange Zeiten in ihren Haftstellen halten kénnen. 

Falls der Mechanismus B als wirksam angenommen wird, ist es 
ferner unverstandlich, warum nach U.V.-Anregung keine Exoelektronen- 
emission beobachtbar ist. Denn bei der Bestrahlung war die Energie 
der Photonen gréBer als die Breite des verbotenen Bandes (3,2 eV). 
Dies miiBte zu einer Besetzung der fiir die Exoelektronenemission ver- 
antwortlichen Haftstellen fiihren. 


III. Diskussion 


Die Experimente zeigen mit Sicherheit, daB die Exoelektronen- 
emission 1m Falle des Zinkoxyds nicht nach dem Mechanismus A ab- 
laufen kann. Die auf dem Bandermodell basierenden Uberlegungen 


* Man kann deshalb in erster Naherung von einer Grenzlinie sprechen, weil die 
Wahrscheinlichkeit fiir die thermische Befreiung proportional exp [— (Ec—E,)/RkT] 
ist. Erster Orientierungswert fiir Eg: Eg~ Eg—25k dhe 

18 HEILAND, G.: Z. Physik 142, 415 (1955). 

14 Morrison, S.R.: Advances in Catalysis, Bd. VII, S. 259. New York: Aca- 
demic Press 1955. 
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fiihren zu dem gleichen Ergebnis. Auch die Deutung des Emissions- 
prozesses nach dem Mechanismus B bereitet Schwierigkeiten: Im Kristall- 
innern kénnen — wie aus dem Bandermodell hervorgeht — keine La- 
dungstrager in metastabilen Zustanden gespeichert werden. Die Experi- 
mente stehen mit diesem SchluB in Einklang. Die einzige Méglichkeit 
fiir die Speicherung von Ladungstragern in metastabilen Zustanden im 
Kristall ware in der Randschicht, die ja beim Mechanismus B maBgebend 
ist, gegeben. Dies ist aber wie oben gezeigt wurde, zumindest unwahr- 
scheinlich. 

Da im Kristall selbst die Unterbringung metastabiler Zustéinde 
Schwierigkeiten bereitet, liegt es nahe anzunehmen, daB die emittierten 
Exoelektronen der Sorptionsschicht entstammen. Auf eine derartige 
Moéglichkeit wurde schon von anderer Seite aufmerksam gemacht}. 
Ein Hinweis fiir die Richtigkeit dieser Hypothese ist die Tatsache, daB 
die bei ZnO beobachteten Maxima auch bei anderen Stoffen mit wech- 
selnder Intensitat in Erscheinung treten. Die Abnahme der Emissions- 
intensitat bei Lithiumzusatz lieBe sich dann dadurch erklaren, daB den 
zu sorbierenden Stoffen (z.B. Sauerstoff) weniger Elektronen zur Ver- 
fiigung stehen, was zu einer Verringerung der Anzahl der adsorbierten 
Atome fiihrt!®. Gleichzeitig damit sollte die Zahl der aktiven Zentren 
abnehmen. Verschiedene Sorptionszustande kénnten zu verschiedenen 
Emissionsmaxima fiihren. Fiir diese Deutung spricht auch ein experi- 
mentelles Analogon in der Lumineszenz, auf welches bereits von H1EsSL- 
MAIR und MULLER hingewiesen wurde®: Bei vielen Festk6érpern tritt 
nach Benetzung mit Wasser eine Lumineszenzstrahlung auf, die weder 
am trockenen Kristall selbst noch am Wasser beobachtet werden konnte. 
Die Experimente zeigten, daB die spektrale Verteilung dieser Lumine- 
szenzstrahlung fiir verschiedene Festkérper erstaunlich ahnlich war!’. 


Herrn Professor Dr. E. Mottwo, Erlangen, méchte ich fiir die Uberlassung der 
verwendeten ZnO-Einkristalle herzlich danken. Herrn Professor Dr. K. HAUFFE 
und Herrn Dr. E.G. ScHLosseEr, Hochst, bin ich fiir die Uberlassung von dotierten 
Zinkoxydpulvern zu Dank verpflichtet. Danken méchte ich auch Herrn Dr. 
R. Marejec fiir die Beratung beim Aufbau der Leitfahigkeitsapparatur. 

Mein ganz besonderer Dank aber gebiihrt Herrn Dr. habil. H. NAssENSTEIN 
fiir wertvolle Diskussionen und die stetige Forderung der Arbeit. 


15 SkIpDL, R.: Acta phys. Austriaca 10, 402 (1957). 
16 Siehe z.B. Haurre, K.: Advances in Catalysis, Bd. VII, S. 213. New York: 


Academic Press 1955. 
17 EWLeEs, J., u. G.C. FARNELL: Proc. Phys. Soc. Lond. A 62, 216 (1949). 
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Ionisierungs- und Umladequerschnitte 
von Wasserstoff-Atomen und Ionen 
von 9 bis 60 keV in Wasserstoff 
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FRED SCHWIRZKE * 
Mit 8 Figuren im Text 
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This paper describes the measurement of ionization and charge exchange cross- 
sections for hydrogen atoms (H®), Protons (H*) and molecular hydrogen ions Hj 
and H} in hydrogen gas in the energy range 9 to 60 keV. Further, the emission of 
secondary electrons from copper-beryllium by impact of these particles was meas- 
ured. A beam of monoenergetic neutral hydrogen atoms was produced by charge 
exchange of a beam of protons in a gas chamber. Separation of the charged and 
uncharged components was accomplished by a magnetic field. The pressure in the 
chamber in which the cross-sections were measured was so low, that only a few 
particles of the incident beam suffered an effective collision. The positive and 
negative charges, which were produced by ionization and charge exchange along 
the path of the beam, were extracted by a transverse electric field and the satura- 
tion current was measured. The intensity of the neutral beam was determined at 
the same time by repeated charge exchange in an 80 my thick foil of aluminium- 
oxide. 


I. Einleitung 


Ionisierungs- und Umladeprozesse durch schnellbewegte Ionen und 
Atome interessieren nicht nur in der Gasentladungs- Physik, sie treten auch 
auf bei der Wechselwirkung von Kernstrahlung mit Materie, bei iiber- 
schallschnellen Druckwellen mit Verdichtungsst6Ben, bei Teilchen- 
beschleunigern und beim Fusionsproblem, bei dem die gewiinschten 
Temperaturen gaskinetische Geschwindigkeiten bedeuten, die in die 
GroBenordnung der hier untersuchten fallen. 


Das Ziel dieser Arbeit war, die Ionisierungs- und Umladequerschnitte 
des neutralen Wasserstoff-Atoms H® in Wasserstoff zu messen. Diese 
sollten sich nicht wesentlich von denen des Deuteriums, bezogen auf 
gleiche Relativgeschwindigkeit, unterscheiden, da sich die Umlade- und 
lonisierungsprozesse in der Elektronenhiille abspielen. 


Fine ausfithrliche Zusammenfassung tiber Umladung und Ionisation 
durch positive Ionen in verschiedenen Gasen findet sich bei Massry- 


* Jetzt am Max-Planck-Institut fiir Physik und Astrophysik Miinchen. 
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Buruopr}, sowie bei ALLISON-WARSHAW2»3, Dagegen ist das Verhalten 
von energiereichen Atomen in bezug auf diese Prozesse bisher kaum 
untersucht worden. Der Grund ist in experimentellen Schwierigkeiten 
zu suchen, die bei der exakten Messung von Strahlintensitaten ungelade- 
ner Teilchen auftreten. Uber den Ionisierungsquerschnitt des Protons H* 
in Wasserstoff sind nur wenige Arbeiten veréffentlicht worden mit von- 
einander abweichenden Ergebnissen*®. So schien es zweckmabig, 
diesen Querschnitt nochmals zu messen und insbesondere die Messungen 
nach hoherer Energie auszudehnen, da bisher nur Ergebnisse bis 35 keV 
vorlagen. Der Umladequerschnitt des Protons in Wasserstoff wurde 
6fters bestimmt #4>741, 

Tonisierungs- und Umladequerschnitte fiir Protonen und Wasserstoff- 
atome in Wasserstoff sind quantentheoretisch mit Hilfe der Bornschen 
Naherung berechnet worden!?:13. Es war von Interesse, den theoretisch 
berechneten Ionisierungsquerschnitt des Wasserstoffatoms experimentell 
zu priifen. 

Weiterhin wurden die Umlade- und Ionisierungsquerschnitte der 
Wasserstoff-Molekiilionen Hz und H3 in Wasserstoff fiir den Energie- 
bereich von 10 bis 60 keV bestimmt. 

Samtliche Wirkungsquerschnitte wurden in dieser Arbeit direkt 
gemessen durch Sammeln der durch Umladung und I[onisation im Gase 
entstehenden langsamen Ionen und Elektronen in einem transversalen 
elektrischen Feld. 

Die Versuchsanordnung erméglichte auch die Sekundar-Elektronen- 
auslésung bei dem Aufprall von H*, H®, Hz und Hg Teilchen auf eine 
Kupfer-Beryliumplatte zu messen. 

Die Ionisierungs- und Umladeprozesse beim EinschuB von Wasser- 
stoffatomen H® und -Ionen H* in Wasserstoff kann man durch folgende 
Gleichungen beschreiben: 

1 Massey, H.S.W., u. E.H.S. Burnor: Electronic and Ionic Impact Pheno- 


mena. Oxford 1952. 

2 Arison, S.K., u. S.D. WarsHAW: Rev. Mod. Phys. 25, 779 (1953). 

3 ALLISON, S.K.: Rev. Mod. Phys. 30, 1137 (1958). 

4 KEENE, J.P.: Phil. Mag. 40, 369 (1949). 

5 FoGEL, I.M., L.I. KRupNIK u. B.G. SaFronov: J. Exp. Theor. Phys. 1, 415 
(1955). 

6 Gitpopy, H.B., u. J.B. Hastep: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 240, 382 
(1957). 

7 Wotr, F.: Ann. Phys. 27, 543 (1936). 

8 RIBE, F.: Phys. Rev. 83, 1217 (1951). 

9 HasTED, J.B., u. J.B.H. STEDEFORD: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 227, 
446 (1955). 

10 Stier, P.M., u. C.F. BARNETT: Phys. Rev. 103, 896 (1956). 

11 CurRAN, R., T.M. DoNAHUE u. W.H. Kasner: Phys. Rev. 114, 490 (1959). 

12 Bates, D.R., u. G.W. GRiFFING: Proc. Phys. Soc. Lond. A 66, 961 (1953). 

18 Jackson, J.D., u. H. ScuirF: Phys. Rev. 89, 359 (1953). 
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Ionisation: H* + H,—>H* + Hy +e 


H° + H, > H® + Hi +e 


Umladung: zugehoriger Wirkungsquerschnitt: 
H* + H, > H® + Hg O19 
H® +H,>H*t+e +H, Oo1- 


Die erste Indexzahl beim Umladequerschnitt kennzeichnet den 
Ladungszustand des einfallenden Teilchens vor dem StoB, die zweite 
den nach dem StoB. 

Werden primar Protonen in eine Gasstrecke eingeschlossen, so nimmt 
durch Umladungen ihre Zahl ab und die Zahl m) der neutralen Wassser- 
stoffatome H® wachst entsprechend. Weiterhin verliert ein Teil der 
gebildeten H® wieder sein Elektron durch Riickumladung. Ist der Druck 
in der Umladestrecke geniigend groB oder der zuriickgelegte Weg hin- 
reichend lang, dann stellt sich das Umladegleichgewicht ein. 

Das Verhaltnis von geladenen m, zu neutralen 1) Teilchen im Strahl 
nimmt einen konstanten Wert an, der nur von den Wirkungsquerschnitten 
abhangt: Ny 


Ng oO 


seas 
i 10 y 

Die Wirkungsquerschnitte und damit der Wert des Umladegleich- 
gewichts sind von der kinetischen Energie der Teilchen und der Gasart 
abhangig. Experimentell ist der Zustand des Umladegleichgewichts 
erreicht, wenn eine weitere Druckerhohung in der Umladekammer das 
Verhaltnis ,/m) nicht mehr verandert. 

Zur Einstellung des Umladegleichgewichts kann der Strahl an Stelle 
einer Gasstrecke auch eine Fohe durchlaufen. Das Verhaltnis ,/n,) der 
geladenen zur neutralen Komponente im Strahl nach Austritt aus der 
Fohe ist unabhangig von dem Ladungszustand des in die Folie eintre- 
tenden Strahles. So ist es méglich, die Intensitat eines neutralen 
Strahles durch den Nachweis der geladenen Komponente im Um- 
ladegleichgewicht nach Austritt aus einer Folie zu messen. 


II. Versuchsanordnung 

Aus einer H¥-Entladung wird durch eine Zugspannung von 5,5 kV 
ein intensiver Ionenstrahl gezogen und mit Hilfe eines Ionenkondensors 
und dreier elektrostatischer Linsen fokussiert und nachbeschleunigt. 
Der Magnet M, mit 30° Ablenkung trennt die Protonen von den Molekiil- 
ionen. Durch ein System von Blenden mit Offnungen von 1,5 mm Durch- 
messer, die als Druckstufen dienen, gelangt der H*-Strahl in die Umlade- 
kammer. Uber ein Kapillarsystem wird durch Gaszufuhr in der Kammer 
ein Druck von 7 - 10° Torr eingestellt, der bei einer Lange der Kammer 
von 00cm fiir die Einstellung des Umladegleichgewichtes ausreicht. 
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Nach Austritt aus der Umladekammer trennt der Magnet M, die Ht 
von den H®, 

Die Me8kammer besteht aus einem Glasrohr von 30cm Lange und 
6cm Durchmesser, in welches die Platten des MeBkondensators und das 
Auffangersystem eingeschmolzen sind. Von den vier MeBplatten oben 
und unten dienen die mittleren beiden von 8 cm Lange als MeBstrecke 
selbst, die vordere 2 cm und die hintere 4 cm lange zur Homogenisierung 
des elektrischen Feldes. Um ein Verfialschen der Messungen durch Se- 
kundarelektronen zu vermeiden, ist 5mm iiber der Kathode ein mit 


Hochspannung 


Mebkommer 
Sy Machbesohleuniqung Jonisations- ' 
RS Manometer Sole 
. Unladekommer +60V +60V 


Pumpe Pumpe 


Auftinger 


-21V l=) 
Mebplatten rape 
Vorderansicht Cu 


Auftfanger 


Fig. 1. Versuchsanordnung schematisch 


21 V negativ gegeniiber der Kathode vorgespanntes Gitter angebracht. 
Die Me8platten sind vergoldet. Die Eintrittsblende B, in die MeBkam- 
mer, die gleichzeitig als Druckstufe dient, hat eine Bohrung von 1,5 mm. 
Eine zweite Blende B, mit 3 mm Durchmesser liegt auf — 60 V gegen- 
tiber B, und soll den an der Blende ausgelésten Sekundarelektronen den 
Eintritt in die MeBkammer verwehren. Die Blenden 56, und B,, an die 
eine Spannung von — 60 V gegen Erde gelegt ist, hindern die von der 
Folie ausgehenden Sekundarelektronen am Eintritt in den Auffanger 
bzw. in das MeBsystem. Die Blende 6, verhindert auBerdem das Ent- 
weichen von Sekundarelektronen aus dem Auffanger. 

Die obere Platte des Auffangers ist ein Kupfer-Beryllium-Blech, 
welches einen groBen Sekundarelektronen-Auslésungskoeffizienten hat. 
Um diesen noch zu vergr6Bern wird der Strahl unter einem Einfalls- 
winkel von 60° auf das Blech geschossen. 

Der Auffanger hat eine doppelte Funktion. 

1. Als Faraday-Auffanger geschaltet sind untere und obere Platte 
verbunden. 
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2. Zum Messen des neutralen Strahles wird die Cu-Be-Platte a 
—60V gelegt und der Sekundarelektronenstrom zur unteren Platt 
gemessen. 

Durch einen Schliff kann eine Aluminiumoxyd-Folie in den Strahlen 
gang gedreht werden. 

Die in der MeBkammer durch Ionisation und Umladung entstandene! 
Ladungen flieBen durch Anlegen eines elektrischen Feldes zu den MeB 
platten. Die Stréme in der GréBenordnung von 10 bis 107? Am] 
werden durch ein Lutz-Edelmann-Elektrometer, der Auffangerstrom vol 
ungefahr 10° Amp mit einem Pohlschen Einfaden-Elektrometer ge 
messen. Um stérende Influenz von seiten der Hochspannungszufiithrun; 
zu vermeiden, sind die Elektrometer und die MeBkammer durch eine1 
Metallkasten elektrostatisch abgeschirmt. Zur Erhohung der Isolatioy 
auf der AuBenseite des Glasrohres ist die MeBkammer mit einer Plastik 
folie umhiillt und als Trockenmittel CaCl, in die Umhiillung gestellt 

Die Aluminiumoxyd-Folien mit einer Dicke von 50 bis 200 mu unc 
einem Durchmesser von 1 cm wurden elektrolytisch hergestellt. Di 
Dicke der Folie lieB sich durch die angelegte Spannung regulieren, si 
ist dieser proportional und betragt 1,65 mu/V ™. 

Die Wasserstoffreinigung und Zufuhr erfolgt durch ein geheizte: 
Palladiumrohr. Der Druck in der MeBkammer betragt 2- 1074 Torr. E 
ist so niedrig, daB von den eingeschossenen Teilchen nur ungefahr 1% 
einen StoB erleiden, der zur Umladung oder Ionisation fiihrt. Bei dex 
groBen Umladequerschnitten im niedrigen Energiebereich steigt diese 
Wert bis auf 6%. Es ist also unwahrscheinlich, daB ein Teilchen auf de 
MeBstrecke zwei oder mehrere wirksame Zusammenst6Be mit Ruhegas 
molekiilen erleidet. 

Der Druck in der MeBkammer wird mit einem Ionisationsmanomete 
gemessen, welches fiir Wasserstoff nach einem McLeod-Vakuummete 
geeicht worden war. An der MeBkammer ist eine Kiihlfalle angeschmol 
zen, durch die der vom geheizten Palladiumrohr kommende Wasserstof 
zugefiihrt wird. AuBerdem sollen restliche Dampfe ausgefroren werden 

Vor Beginn der Messung wird die Apparatur bis auf 8 - 1076 Tor 
evakuiert. 

III. MeBmethoden 


1. Der H*-Strahl durchlauft die Umladekammer, welcher zunachs 
kein Gas zugefiihrt wird. Da trotzdem in dem Restgas und an det 
Blenden, besonders bei niedriger Energie, ein Bruchteil der H+ zu H 
umladt, wird fiir die H*-Messung die gesamte Me8kammer mitsamt de 
Magnetkammer um den Mittelpunkt des Magneten M@, um einige Grad 
aus der geradlinigen Richtung herausgedreht, so daB die gebildeten H 


14 HENNING, M.: Naturwiss. 42, 604 (1955). 
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nicht mehr auf die Eintrittsblende der MeBkammer treffen. Ein schwa- 
ches Magnetfeld M, lenkt den H*t-Strahl in die Me8kammer. Die durch 
Tonisation und Umladung auf der MeBstrecke gebildeten negativen und 
positiven Ladungen werden durch Anlegen eines transversalen elektri- 
schen Feldes auf den MeBplatten gesammelt. Gleichzeitig wird im 
Faraday-Auffanger die Intensitaét des H*-Stromes gemessen. Beide 
Messungen erfolgen iiber den gleichen Zeitraum integrierend. Dadurch 
werden die Werte von den Schwankungen der Strahlintensitat unab- 
hangig. 

2. Zur Messung des Sekundarelektronen-Auslésungsvermégens der 
H* wird die Cu-Be-Platte des Auffangers auf —55 V gelegt. Die Meb- 
strecke wirkt jetzt wie eine Ionisationskammer und dient zur Dosierung 
des Strahles; am Lutz-Edelmann-Elektrometer wird wieder die gleiche 
Aufladung gemessen. Das Verhaltnis von Sekundarelektronen-Strom zu 
Auffanger-Strom gibt die Anzahl der ausgelésten Sekundarelektronen 
pro auftreffendem Proton. 


3. H°-Messungen: Durch Gaszufuhr in die Umladekammer bilden 
sich neutrale Wasserstoffatome H®. Die MeBkammer wird um den 
Magnet M, in die geradlinige Stellung zuriickgedreht. Das Magnetfeld 
kriimmt die Bahnen der im Strahl noch vorhandenen H*, so daB sie 
nicht mehr auf die Eintrittsblende der MeBkammer treffen. Zum Nach- 
weis der H°-Intensitat im Auffanger bestehen drei Méglichkeiten: 


a) Die Folie wird in den Strahlengang gedreht und die H*-Kompo- 
nente des ins Umladegleichgewicht gebrachten Strahles gemessen. 


b) Sekundarelektronen-Auslésung ohne Folie im Strahlengang. 
c) Sekundarelektronen-Auslésung mit Folie im Strahlengang. 


Die vierte Méglichkeit, durch ein Thermoelement die Intensitat des 
neutralen Strahles zu messen wurde nicht benutzt, da dieses Verfahren 
trager reagiert als die Folienmethode und eine integrierende Messung 
nicht erlaubt. 

Um die H°-Intensitat absolut mit Hilfe der Folie zu messen, muB das 
Umladegleichgewicht nach Austritt aus der Folie bekannt sein. Dieses 
kann durch einen Protonenstrahl von gleicher Energie und bekannter 
Intensitat bestimmt werden, da das Verhaltnis von geladener zu neu- 
traler Komponente im Strahl nach Austritt aus der Folie unabhangig ist 
vom Ladungszustand des in die Folie eintretenden Strahles. 

Da bei niedriger Energie (um 10 keV) nur ungefahr 10% der einge- 
schossenen Teilchen als H* aus der Folie treten, ist die Bestimmung der 
H°-Intensitat vor der Folie, welche bei niedriger Energie an sich schon 
gering ist, mit einem groBen Fehler behaftet. Genauere Ergebnisse 
erhadlt man in diesem Energiebereich, wenn die neutralen Wasserstoff- 
atome H® nach der Methode c) nachgewiesen werden. Wahrend bei der 
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Methode a) nur der H*-Anteil des Umladegleichgewichtes zum Nach 
weis der H®-Intensitaét vor der Folie dient, tragt jetzt auch der weitau: 
gréBere H°-Anteil des Umladegleichgewichtes durch seine Sekundar 
elektronenauslésung dazu bei. Denn unabhangig von der Art der einge: 
schossenen Teilchen, H* oder H®, muB der nach der Folie im Umlade- 
gleichgewicht befindliche Strahl beim Aufprall auf das Cu-Be-Blech die 
gleiche Sekundarelektronen-Ausbeute ergeben. Dadurch ist der Nach. 
weis der H°-Intensitat vor der Folie nach ,,Eichen‘‘ mit dem H*-Strah 
(Messung 1 in Verbindung mit 3c) mdglich. 


IV. MeBergebnisse und Diskussion 
1. ITonisierungs- und Umladequerschnitte in Wasserstoff 
a) Fig. 2 zeigt den gemessenen [Ionisierungsquerschnitt fiir Protonen 
in Wasserstoff in Abhangigkeit von der kinetischen Energie. Zum Ver- 


‘ome 


iE eae 7 


t~ 


YW keV 60 


Fig. 2. Ionisierungsquerschnitt H+ in Wasserstoft 


gleich sind die Ionisierungsquerschnitte anderer Autoren eingetragen. 
Bei 10 keV liegen die MeBpunkte dieser Arbeit zwischen den Werten von 
KEENE* und GiLBopy®. Bei 30 keV besteht gute Ubereinstimmung mit 
GILBoDy. Oberhalb von 40 keV nimmt die Tonisierungskurve einen weit- 
aus flacheren Anstieg. Die MeBkurven der anderen Autoren reichen 
nicht bis zu so hohen Energien, um das Umbiegen feststellen zu kénnen. 

Mit Hilfe der Bornschen Naherung berechneten BaTEs und GRIFFING22 
den Ionisierungsquerschnitt fiir den StoB Proton-Wasserstoffatom. Um 
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die berechneten Werte mit den MeBwerten vergleichen zu kénnen, ist der 
Ionisierungsquerschnitt umzurechnen auf das Wasserstoffmolekiil, wel- 
ches gleich zwei Atomen gesetzt wird, also den doppelten Querschnitt hat. 
AuBerdem ist die Differenz der Ionisierungspotentiale zwischen Atom 
und Molekiil zu beriicksichtigen. Es ergibt sich die punktierte Kurve. 
Bei niedriger Energie ist die Ubereinstimmung mit den experimentellen 
Werten schlecht, was unterhalb von 25 keV nicht uberrascht, da fiir 
diesen Bereich die Bornsche Naherung keine Giiltigkeit mehr besitzt. 

b) Fig. 3 vergleicht den gemessenen Ionisierungsquerschnitt des 
neutralen Wasserstoffatoms mit dem des Protons. Unterhalb von 
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Fig. 3. Ionisierungsquerschnitte des H+ und H® in Wasserstoff 


22 keV ionisieren die H® starker als die H*. Bei 10 keV ist ihr Wirkungs- 
querschnitt fast doppelt so groB. Bei ungefahr 22 keV sind sie gleich 
und zu hdherer Energie hin tiberwiegt der Ionisierungsquerschnitt des 
H*. Bei ungefahr 35 keV durchlauft der Ionisierungsquerschnitt des H° 
ein flaches Maximum und fallt dann langsam ab. Die theoretisch mit 
Hilfe der Bornschen Naherung berechneten Querschnitte fiir den ProzeB 
H° (1s) + H°(1s) +> H° (1s) + H* +e 

stammen ebenfalls von BATES und GRIFFING. Zum Vergleich mit den 
gemessenen Werten wird das Molekiil wieder gleich zwei Atomen gesetzt. 
Qualitativ stimmt der Verlauf der so erhaltenen Kurve mit der gemes- 
senen tiberein (Fig. 4). Auch hier liegt das theoretische Maximum bei 
niedrigerer Energie als das experimentell gefundene. Quantitativ betragt 
jedoch die GréBe des berechneten Querschnittes bei hoherer Geschwin- 
digkeit, wo sich bevorzugt Ubereinstimmung zeigen sollte, nur ungefahr 
die Halfte des experimentellen Wertes. 

Eine mégliche Erklarung fiir die Diskrepanz zwischen der theoreti- 
schen und der experimentellen Ionisierungskurve des H® ware, daB die 
Berechnungen von BATES und GRIFFING sich auf die Ionisierung aus dem 
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Grundzustand beschranken und auch voraussetzen, daB das ionisierende 
Teilchen beim StoB ungestort im Grundzustand verbleibt, wasin vielen Fal- 
len nicht zutreffen wird. Es wurde also nur ein ProzeB von vielen méglichen 
berechnet, so daB es nicht verwundert, daB der Wert zu niedrig ausfallt. 
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Fig. 4. Ionisierungs- und Umladequerschnitt H® in Wasserstoff 


c) Die Fig. 4 zeigt die gemessenen Ionisierungs- und Umladequer- 
schnitte fiir neutrale Wasserstoffatome in Wasserstoff in Abhangigkeit 
von der kinetischen Energie. Der Wirkungsquerschnitt 0), fiir den 
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Fig. 5. Umladequerschnitt H+ in Wasserstoft 


Elektronenverlust des H® weicht nur geringfiigig vom Ionisierungsquer- 
schnitt o; ab. Die Abweichungen liegen im Rahmen der MeBgenauigkeit. 
Doch scheint das Uberwiegen des 65, itber den Tonisierungsquerschnitt 
bei héherer Energie reell zu sein. Die Abweichung kann bedingt sein 
durch die Differenz im Ionisierungspotential zwischen Atom und Molekiil. 
Das der Atome ist kleiner, laBt also einen gréBeren Querschnitt erwarten. 
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Weiterhin kann sich bemerkbar machen, daB ein Teil der H® von der 
Umladekammer her in noch angeregtem Zustand in die MeBkammer ein- 
tritt und dann leichter das Elektron abstreift. Dieser EinfluB sollte mit 
zunehmender Geschwindigkeit merklich werden. 


7) 
T 


a 20 40 keV 60 
Fig. 6. Umladequerschnitt Hf und Hf in Wasserstoff 


d) In Fig. 5 ist der Umladequerschnitt 0,9 fiir Protonen in Wasser- 
stoff (MeBpunkte +-+-+) zusammen mit den Ergebnissen anderer 
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Fig. 7. Ionisierungsquerschnitte des H} und H} in Wasserstoff 


Autoren aufgetragen. Die von JACKSON und ScuHIFF! theoretisch mit 

Hilfe der Bornschen Naherung berechnete Kurve folgt zwischen 25 und 

40 keV einigermaBen und nach hoherer Energie hin sehr gut den MeB- 

werten und erméglicht so eine Abschatzung, bis zu welchem Bereich die 

Bornsche Naherung Giiltigkeit besitzt. Eine ahnliche Beschrankung 
Z. Physik. Bd. 157 35 
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auf hohere Energie war schon beim Jonisierungsquerschnitt des Protons 
festgestellt worden (Fig. 2). 


e) Fig. 6 gibt den gemessenen Umladequerschnitt 01, ftir die Wasser- 
stoffmolekiilionen Hf und Hj in Wasserstoff. Bemerkenswert ist ein 
Vergleich des maximalen Einfangquerschnittes, der fiir das H* bei un- 
gefahr 9 keV, beim H} bei 18 keV und beim Hg bei 27 keV liegt. Auf 
Grund des Massenverhiltnisses 1:2:3 entspricht die Lage des Maximums 
immer der gleichen Geschwindigkeit von 1,3 - 108 cm/sec. Die GréBe des 
maximalen Umladequerschnittes nimmt in der Reihenfolge H* —H3 —H3 
von 9— 5,9 —3,8 - 10°18 cm? ab. 

f) Die gemessenen Ionisierungsquerschnitte des Hz und des Hj in 
Wasserstoff sind in Fig. 7 dargestellt. Sie unterscheiden sich wenig und 
sind besonders bei hoherer Energie groBer als der des Protons. 


2. Sekundarelektronen-Auslosung durch Wasserstoffatome 
und Ionen an Kupfer-Beryllium Blech 


AuBer den Ionisierungs- und Umladequerschnitten in Wasserstoff 
wurde mit der Apparatur die Anzahl der aus einer Kupfer-Beryllium- 
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Fig. 8. Sekundarelektronenauslésung an Kupfer-Beryllium. Einfallswinkel 60° 


Platte ausgelésten Sekundarelektronen pro einfallendem H*, H®, Hg 

und Hg bei verschiedenen kinetischen Energien gemessen. Die erhaltenen 

Ergebnisse zeigt Fig. 8. Diese Werte gelten fiir die spezielle durch den 

Auffanger gegebene Versuchsanordnung bei der der Strahl unter einem 

Einfallswinkel von 60° auf die Cu-Be-Platte traf. Da in der MeBkammer 
durch Zufuhr von Wasserstoff ein Druck von 2 - 10-4 Torr bestand, ist. 
anzunehmen, daB dieses Gas auf der Oberflache adsorbiert war. 
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Wie die Kurven zeigen, lést das H® mit zunehmender Energie mehr 
Sekundarelektronen aus als das H*. 

Die Protonenkurve biegt bei ungefahr 25 keV in die Waagerechte ein, 
die Anzahl der ausgelésten Sekundarelektronen wird unabhangig von der 
Energiezunahme der eingeschossenen H*. Das Hj hat bei 50 keV die 
gleiche Geschwindigkeit und auch hier zeigt sich das Abbiegen in die 
Waagerechte, wenn auch nicht so stark ausgepragt wie bei den Ht. 
Dieses gleichartige Verhalten 1a8t vermuten, daB die Sekundarelektronen 
nur bis zu einer bestimmten Tiefe aus dem Material entweichen kénnen. 
Ungeklart ist der Knick in der Sekundarelektronenkurve der Hz bei 
30 keV. 

V. Fehlerabschatzung 

Die Lage der MeBpunkte, die sich meist zwanglos zu einem Kurvenzug 
vereinen lassen, zeigt, daB eine relativ gute Genauigkeit erzielt wurde. 

Fir einen MeBpunkt wurden 5 bis 10 Messungen gemacht, die sich 
voneinander um meist weniger als +2% unterschieden. Es erwies sich 
als sehr giinstig, daB mit beiden Elektrometern gleichzeitig integrierend 
gemessen wurde und so Schwankungen der Stromstiarke keinen EinfluB 
hatten. Die Hochspannung wurde mit einem elektrostatischen Instru- 
ment mit einer Genauigkeit von —+2% gemessen. Die Elektrometer- 
Empfindlichkeit wurde wahrend der Messungen 6fters kontrolliert. 
Nachjustierungen von mehr als 3% waren selten. Die Ablesegenauigkeit 
betrug in den meist benutzten Skalenbereichen -- 1%. Die Kondensa- 
toren, die zur Erweiterung der Me8bereiche der Elektrometer dienten, 
waren in einer MeBbriicke ausgemessen worden, wobei die MeBfehler 
weniger als 0,5% betrugen. 

Das Ionisationsmanometer wurde nach einem McLeod-Vakuummeter 
geeicht mit einer Genauigkeit von +5%. 

Falls in der MeBkammer mehr als 5% der eingeschossenen Teilchen 
umluden, wurden die MeBwerte entsprechend korrigiert. Fiir Protonen 
war es nur unterhalb von 25 keV notwendig, wo der Umladequerschnitt 
relativ groBe Werte annimmt. 

Der Gesamtfehler wird bei den Messungen mit den Ionenstrahlen 
kleiner als +10% geschatzt, vermutlich ist er bei den meisten Messungen 
nicht gréBer als +5%. Im niedrigen Energiebereich, wo die Strahl- 
intensitat gering ist, ist ein Fehler von +10% méglich. 

Bei den Messungen mit dem H°-Strahl erhéht sich die Ungenauigkeit 
durch den Nachweis der neutralen Teilchen. Die Ergebnisse nach beiden 
Methoden, Umladung in der Folie und Sekundarelektronen-Auslésung, 
unterscheiden sich um -—- 5%, so daB der Gesamtfehler bei den Neutralen 
im Mittel +10% betragt und bei niedriger Energie bis zu 15% anwachsen 


kann. 
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Zusammenfassung der MeBergebnisse 


1. Der Ionisierungsquerschnitt von Protonen in Wasserstoff nahert ff 
sich oberhalb von 60 keV vermutlich einem maximalen Wert. | 

2. Beiniedriger Energie unterhalb von 22 keV ionisieren die neutralen ] 
Wasserstoff-Atome wirksamer als die Protonen. i 

3. Ein Vergleich der experimentell gemessenen Werte mit den nach |) 
der Bornschen Naherung berechneten ergibt: Die gemessenen und theo- J) 
retisch berechneten Ionisierungsquerschnitte fiir Protonen in Wasserstoff 
stimmen erst bei héherer Energie (oberhalb von 50 keV) naherungsweise | | 
iiberein, wahrend beim Umladequerschnitt die theoretischen Werte ff 
bereits bei 25 keV durch die experimentell ermittelten gut bestatigt ] 
werden. Die gemessenen Ionisierungsquerschnitte neutraler Wasserstoff- | 
Atome erweisen sich als ungefaéhr doppelt so groB wie die mit der Born- 
schen Naherung berechneten. 


4. Der maximale Wert des Umyadequerschnitts wird fiir Protonen 
und die Wasserstoff-Molekiilionen, Hj und Hg bei annahernd gleicher 
Geschwindigkeit erreicht. 

5. Die Ionisierungsquerschnitte des H} und des Hg unterscheiden 
sich wenig und sind gréBer als beim Proton. 


6. Die Sekundarelektronen-Ausbeute wachst in der Reihenfolge H*, 
H°, H3, Hj. Die Form der Ausbeutekurven in Abhangigkeit von der 
Energie laBt vermuten, daB die Sekundarelektronen nur aus einer be- 
stimmten Oberflachenschicht aus dem Material entweichen kénnen. 


Meinem verstorbenen Lehrer Herrn Professor Dr. CHR. GERTHSEN, der mir die 
Durchfiithrung dieser Arbeit erméglichte und ihr stets groBes Interesse entgegen- 
brachte, bin ich zu tiefem Dank verpflichtet. 

Herrn Dozent Dr. G. LAukrEeN danke ich herzlich fiir seine Unterstiitzung beim 
Abschlu8 der Arbeit. 
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Durch einen Ubertragungsfehler wurden in den Formeln an einigen Stellen 
Klammern weggelassen : 

Formel (2) auf Seite 186, unter Fig. 5 und in der Zusammenfassung muB richtig 
lauten: 

4 
Z _ (Z3 _\0,61 
TBS et 1b 8) (= R) r (2) 
Formel (4) auf Seite 187, unter Fig. 6 und in der Zusammenfassung muB richtig | 
lauten: 
Z _\0,60 
iO en 
07(] R) 


(4) 
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Theoretische Untersuchungen 
uber den Schmelzpunkt kleiner Kiigelchen 
Ein Beitrag zur Thermodynamik der Grenzflachen * 
Von 
KARL- JOSEPH HANSZEN ** 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 18. September 1959) 

Auf der Grundlage der Gibbsschen Thermodynamik der Phasengrenzflachen wer- 
den Gleichungen fiir die Schmelzpunktverschiebung kleiner isolierter Kiigelchen in 
Metallaufdampfschichten abgeleitet, die hinab bis zu Teilchenradien von mindestens 
100 A Giiltigkeit haben und den Einflu8 von Adsorptionsfilmen auf den Teilchen- 
oberflachen mitzuberiicksichtigen vermégen. Zur Gewinnung dieser Gleichungen 
werden Gleichgewichts-, Stabilitats- und Koexistenzfragen eingehend diskutiert. 


Das Problem des sog. Oberflachenschmelzens wird angeschnitten. Seine aus- 
fiihrliche Behandlung ist in einer nachfolgenden Ver6ffentlichung vorgesehen. 


Problemstellung 


Es ist bekannt, daB diinne Metallaufdampfschichten beim Tempern 
im Vakuum in vielen Fallen schon weit unterhalb der Schmelztempera- 
tur aufreiBen. Dabei bilden sich auf der Tragerfolie isoliert liegende 
Teilchen mit nahezu kugelférmig abgerundeten Oberflachen!, aber gut 
ausgebildetem Kristallgitter?. Als einfachstes thermodynamisches Mo- 
dell einer solchen aggregierten Schicht kann man daher, solange man 
mégliche Einfliisse der Tragerfolie auBer Betracht laBt, ein System aus 
gleich groBen, getrennt lhegenden Metallkiigelchen in einem umgebenden 
Gasraum ansehen. Die vorliegenden Untersuchungen machen es sich 
zur Aufgabe, thermodynamische Aussagen iiber das Schmelzen dieses 
Modellsystems zu finden, da iiber diese Frage in der Literatur weit- 
gehende Unsicherheit herrscht. So wurde des 6fteren fiir das genannte 
System eine Verschiebung der Schmelztemperatur im Sinne der Thom- 

| n 3 fest/fllissig Th 

sonschen Gleichung AT; = ater as : ( 
(IT; = Schmelzpunkt des kompakten Materials, o = Grenzflachen- 
spannung, 7 = Teilchenradius, 9 = Dichte, L/M = spezifische Schmelz- 

x Auszugsweise vorgetragen auf der Tagung der Nordwestdeutschen Physi- 
kalischen Gesellschaft am 17. 4. 1958 in Bad Neuenahr. 

xx Braunschweig, Physikalisch-Technische Bundesanstalt. 

1 Vgl. z.B. Hanszen, K.-J.: Z. Physik 150, 527 (1958), Fig. 3 u. 4. 

2 Vel. z.B. Hanszen, K.-J.: lc. } insbes. S. 532, ferner Phys. Verh. Mosbach 
8, 193 (1957). 

3 THomson, W.: Phil. Mag. (4) 42, 448 (1871). 
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| 
wirme) angenommen*. TaKac1® wies aber bereits darauf hin, daB diese) 
Gleichung auf das Zweiphasengleichgewicht: ,,feste Teilchen in einer aus- | 
gedehnten Fliissigkeit‘‘ anzuwenden ist [vgl. Gl. (29c) dieser Arbeit], | 
nicht aber auf das den Schmelzpunkt des betrachteten Systems kenn- | 
zeichnende Dreiphasengleichgewicht: feste und fliissige Teilchen in einem | 
gemeinsamen Dampfraum. Die Verfasserin glaubte allerdings, daB die i 
Thomsonsche Gleichung fiir den Schmelzpunkt der Kiigelchen im |f 
Dampfraum Giiltigkeit erhalt, sobald ein diinner Oberflachenfilm ge- 
schmolzen ist und sieht demzufolge in der Anwendung dieser Gleichung | 
auf die Verschiebung der Schmelztemperatur diinner Schichten keine | 
Problematik. Wir kénnen uns jedoch diesen Folgerungen nicht an- 
schlieBen und halten eine Bearbeitung dieser Fragestellung auf shrcos| 
thermodynamischer Grundlage fiir notwendig. 

Um bisweilen anzutreffende Irrtiimer auszuschlieBen, sei darauf | 
hingewiesen, da durch unsere Beschrankung auf die phanomenologische 
Methode nur die Ermittlung der thermodynamischen Schmelztemperatur 
méglich ist (im vorliegenden Falle also der Temperatur des stabilen 
Gleichgewichts im System: ,,feste und fliissige Kiigelchen gleicher Masse 
in einem gemeinsamen Gasraum‘), die bei vorgegebener Stoffverteilung 
eine eindeutige Funktion von Druck und Teilchenmasse ist. Keine 
Aussagen kénnen dagegen iiber die Temperaturen gemacht werden, bei 
denen das Schmelzen und Erstarren in konkreten Fallen wirklich ein- 
setzt, da diese Temperaturen nicht notwendig Gleichgewichtstempera- 
turen darzustellen brauchen. 


Es wird zwar im allgemeinen angenommen, da&8 das Schmelzen der festen 
Kiigelchen praktisch bei der oben definierten Schmelztemperatur einsetzt. Beim 
Eystarven der geschmolzenen Kiigelchen kénnen dagegen erhebliche Unterkiih- 
lungen auftreten. Diese finden nach den Untersuchungen von TurRNBULL® und 
Taxaat° ihre hinreichende Erklarung in dem Umstand, da in Teilchen gentigender 
Kleinheit keine Fremdkeime mehr vorhanden sind, so da8 die Erstarrung der 
Trépfichen einzig und allein durch Keime der von der Thomsonschen Gleichung 
geforderten kritischen GréBe aus Schwankungserscheinungen? in Gang gesetzt 
werden mu8. — Solche Unterkiihlungen sollen in der vorliegenden Arbeit also nicht 
berechnet werden. 


Gleichgewichtsbetrachtungen 
Eine diinne Schicht stellt zusammen mit dem umgebenden Gas- 
raum ein Mehrphasensystem dar. Sie selbst mu8 in den meisten Fallen 


4 Vgl. z.B. Mayer, H.: Physik diinner Schichten, Teil II, S. 24 ff. Stuttgart 1955. 
Nach einer Bemerkung von H. Konic diirften die in der Tabelle 5 dieses Buches 
angegebenen numerischen Werte um den Faktor des Molekulargewichts zu groB sein. 

® Taxaal, M.: J. Phys. Soc. Japan 9, 364 (1954). 

° TURNBULL, D.: J. Appl. Phys. 21, 1022 (1950). 

? VoLMER, M., u. A. WEBER: Z. phys. Chem. 119,277 (1926). — BEcKER, R., 
u. W. Dortne: Ann Phys. (5) 24, 719 (1935). Neuere zusammenfassende Dar- 
stellung der Keimbildungstheorie: Hotitomon, J.H., u. D. TuRNBULL: Progr. 
Met. Phys. 4, 333 (1953). | 
| 
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auch als ein Mehrkomponentensystem angesehen werden, da nach den 
fritheren Darlegungen! auf den Oberflachen adsorbierte Fremdschichten 
das physikalische Erscheinungsbild wesentlich mitbestimmen. Da sich 
insbesondere die vorliegenden Untersuchungen mit Oberflacheneffekten 
zu beschaftigen haben, ist es also erforderlich, das eingangs gewiahlte 
Modell als mehrkomponentiges Mehrphasensystem aufzufassen. Fiir ein 
solches System sollen zunachst die Gleichgewichtsbedingungen in all- 
gemeiner Form auf der Grundlage der Gibbsschen Methode angegeben 
werden. Um die Uberlegungen nicht zu sehr zu komplizieren, sei aus- 
geschlossen, daB sich zwei der stets als kugelférmig angenommenen 
Phasengrenzflachen direkt beriihren. 


Das Phasengleichgewicht unter Beriicksichtigung des Einflusses 
der Phasengrenzflachen 

Wir betrachten ein System, in dem N Komponenten auf y Phasen 
verteilt sind. y—1 dieser Phasen sollen kugelférmige Gestalt besitzen 
und in die gemeinsame AuBenphase « eingelagert sein. Es liegen also 
y—1 gegenseitige Phasengrenzflachen vor. 

Nach Gisss® stellen wir uns vor, daB sich die Komponenten bis zu 
den als geometrische Unstetigkeitsflachen betrachteten Phasengrenz- 
flachen (,, Teilungsflachen‘‘) homogen ausdehnen und setzen die Energie- 
und Entropiewerte in beiden Phasen als reine Quantitatsgr6Ben wie in 
unendlich ausgedehnten Medien an. Der tatsachliche Zustand unter- 
scheidet sich dadurch von dem gedachten, daB in der Umgebung der 
Teilungsflachen (positive oder negative) Uberschiisse der Energie- und 
Entropiedichten, und wegen der Adsorptionsfilme auch solche in den 
Massendichten bestehen. Diese Uberschiisse, auf die Flacheneinheit 
bezogen, seien nach GiBBs als Energie-, Entropie- und Massendichte 
der Oberflachen definiert. 

Die Fundamentalgleichungen fiir die Phasen unseres Systems lauten 


dann N 
GE dh S— PAV ua A 6, BW) (2a) 
iA 


und die Fundamentalgleichungen fiir die Phasengrenzflachen ® 


N 
CL = Te dS + og Ou eee (via = Bla, yla, ..., pla); (2b) 
5S 
8 Gress, J. W.: The collected Works, S. 219/221, 365/366. New York 1928. 
9 Das Fehlen von kriimmungsabhangigen Gliedern in (2b) setzt eine ganz 
bestimmte Lage der Teilungsflachen voraus, vgl. J.W. Gipps l.c. 8, S. 227. Im 
Gegensatz zu den Verhaltnissen bei ebenen Oberflachen (GrBss S. 234) ist es also 
bei gekriimmten Oberflachen selbst im Einkomponentensystem nicht mehr méglich, 
Masseniiberschiisse in der Oberflachenschicht durch geeignete Wahl der Lage der 
Teilungsflache zum Verschwinden zu bringen. Uber die Anwendung von kriim- 
mungsabhangigen Gliedern in der Fundamentalgleichung vgl. Burr, F.P.: Je 


Chem. Phys. 19, 1591 (1951). 
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wo die naher indizierten GréBen T, p, V und m; die Temperaturen, J 
Drucke, Volumina und Massen, £, S und mw; die Energien, Entropien } 
und chemischen Potentiale in den Phasen bzw. den Phasengrenzflachen, J 


O die Grenzflachen und o die Grenzflachenspannungen (also o dO die | 


reversiblen Oberflachenarbeiten) bedeuten. 
Betrachtet man dieses System als abgeschlossen, d.h.: 
dE* + dE6 +...dk¥ + dEble + qEvie +... dEvi% =O; 
dmt +dmh +---dm? + dmii* + dmyle +....dmel* =O; 
ad ees 
dV%* + dV +....dV? =O; 


(3) 


und beachtet man ferner den Zusammenhang zwischen Oberflache und | 
Volumen der Phasen: 


Ors — An (rij? = 3 (4a) 
do" 2 dV"; (4b) | 


(y = Radius der Phasengrenzflache), so gewinnt man aus dem Gleich- 
gewichtskriterium fiir das Gesamtsystem* (0!S)p y,,,,=QO nach dem 
Lagrangeschen Verfahren die Gleichgewichtsbedingungen 


T* = TP =... TP? = The — Tle —... Tvle (5) 

B he 20% 
p=p+—-; w=B 7...) (6) 
MES ph wp = ee = i Set; (6 = 1,2,...,N). (7) 


Liegen die Phasen «, 6... yw ineinandergeschachteit vor, und ist w die 

innerste, « die auBerste Phase, so gilt fiir den Gleichgewichtsdruck der 
Phase y an Stelle von (6) 

oi Koghe ovl% 

ee ne arr 


atl? obla 
yhlp * aE) : 


(6a) 


Die chemischen Potentiale der verschiedenen Komponenten in den 
einzelnen Phasen 
€; =a; E;|m; | 


Dee. eg 
w= 4 — Ts + pv; Si az Sil™; 


) 


U; =at Vi/m; 


sind als Funktionen von 7, ~” und den (N —1) Massenbriichen y’ auf- 
zufassen, so daB gilt 


(8) 


St ui 


du, = —sidT +vidp? + oa dy? ; (8a) 
ja, OG 


* Vgl. Gl. (32b). 
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und die chemischen Potentiale der Komponenten in den Phasengrenz- 
flachen gee »/ es, 
He =e — Tse — oO"; 0; =440,/m, (9) 


als Funktionen von T, o’* und den (N — 1) Massebriichen yil®, so daB gilt 


Nes Mae, 

du — — gle dT — ont d gi 4 CHS days, 9a 

Aon a 

Diese Gleichungen sollen in Folgendem auf einige Spezialfalle ange- 
wandt werden. 


Abhangigheit des Gleichgewichtsdrucks und der Gleichgewichtstemperatur 
vom Teilchenradius 1m Mehrkomponentensystem 


Zur Beantwortung der gestellten Frage sind an erster Stelle Aus- 
sagen tiber das Druck- und Temperaturgleichgewicht des mehrkompo- 
nentigen Zweiphasensystems: kugelfé6rmige Innenphase y» und ausge- 
dehnte AuBenphase « erforderlich. Fiir den Fall, daB die AuBenphase 
Gasphase ist, lassen sich die Rechnungen bei Anwendbarkeit der idealen 


Gasgleichung a ee oe 
% P me p M; a me » ) 
mit 
N 
pi =yp" x, und >i p7=%* (11) 
i=1 


(R = Gaskonstante, M; = Molekulargewicht, £; = Partialdruck, *; = Mo- 
lenbruch) auf die in dieser Phase enthaltenen Komponenten weitgehend 
in geschlossener Form durchfiihren. 

Da bei dem zur Diskussion stehenden heterogenen Gleichgewicht 
zwar alle Komponenten in der Gasphase, nicht aber in den kondensier- 
ten Phasen aufzutreten brauchen, sind in Anlehnung an die tatsach- 
lichen Verhaltnisse in diinnen Schichten folgende Vereinfachungen an 
unserem Modell méglich: 

Die Innenphase y» kann als eine einkomponentige Metallphase an- 
gesehen werden. Wir setzen das Metall als so edel voraus, daB bei den 
im Hochvakuum vorliegenden Drucken, denen die Probe beim Tem- 
pern ausgesetzt ist, in der weiteren Nachbarschaft des Schmelzpunkts 
keine chemischen Verbindungen des Metalls, insbesondere keine Oxyde 
in fester Form mehr existent sind, d.h. daB die zu den betreffenden 
Temperaturen gehérigen Zersetzungsdrucke unterschritten sind*. Che- 
mische Verbindungen mit dem Metall kénnen also nur in der Gas- 
phase vorkommen und dort als Partialdrucke eine Rolle spielen oder 

* Zur Orientierung einige Zahlenangaben: Ag,O und PbO, sind im Hoch- 
vakuum von 10~ Torr schon bei Zimmertemperatur, die Kupferoxyde! oberhalb 
400 °C nicht mehr bestandig, WO, ist dagegen bei 1500 °C und 10~° Torr Sauer- 
stoffdruck noch bestandig. 
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in Adsorptionsfilmen auf der Metalloberflache auftreten. AuBerdem 
miissen die im Vakuum noch vorhandenen Restgase im Ansatz fiir die 
Gasphase und die Phasengrenzflache berticksichtigt werden. Zur Ver- 
einfachung der Schreibweise fassen wir alle Fremdstoffe als eine einzige 
Komponente mit dem Index 2 zusammen. Die Komponente 1 stelle das 
Metall selbst dar. Es muB8 wegen seines endlichen Dampfdruckes auch 
in der Gasphase, und wegen der nicht verschwindenden Masseniiber- 
schiisse in der Grenzflache® auch dort mitgezahlt werden. 
Gleichgewichts-Metalldampfdruck p% in Abhangigkeit vom Phasen- 
radius 7% und vom Fremdgasdruck p% bei konstanter Temperatur. Durch 
Variation des Partialdruckes #% fiithren wir das angegebene zweikom- 
ponentige Zweiphasensystem bei festgehaltener Temperatur aus einem 
Gleichgewichtszustand in einen neuen. Fiir die Druckanderung in der 
Gasphase gilt dann nach (11) 
dp =dpt + dps; (12) 
und fiir die Druckaénderung im Kiigelchen nach der Gleichgewichts- 
bedingung (6), wenn der Einfachheit halber die Indizes »/x bei y und o 


weggelassen werden: 
dp’ = dpi + dps — =F dr + = do. (13) 


v 


Hiermit lauten die Anderungen der chemischen Potentiale (8a) und 
(9a) unter Beachtung von (10) und (11) 


dp =v dp =v (apt +dp3 — 22 dr + 2 do); (14a) 
duty =vidp* + Cut Raa Bare dp* 4 RT axe 
éy M,p M, x% ae 
ay nar eg Uae 
mS BNE pt ORS aye ee 
du ved pe a a) FT gps 
a= 02 dept a0 ad (4 — y*) Mpa dps. (14c) 
Aus der Gibbs-Duhemschen Beziehung fiir die Grenzflachenphasen 
N 
S!*aT + Ol dol + ¥ mit duwlt—0; v=B,y...y (15) 
i=1 
gewinnt man fiir das Differential der Grenzflachenspannung 
fi miy!e ie HORS. ay sj = 
do” — aie dw! rie dpil* = 4 — x, dul — udu. (16) 


Beriicksichtigen wir nun die aus (7) folgenden Gleichgewichtsbedingungen 


dut = du, = dpi io a 


di, = duz* = gd My; 


(17) 
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so erhalten wir bei der Einsetzung von (16) in (14a) unter Beachtung 
von (4a) 


(1 a oe 74 \din = (1 + = 5) a Ly 


ea = dr — = dis} 


(18) 


Entsprechend kénnen wir hier (14b) und (14c) einsetzen und erhalten 


(1+ 5 ie) se eet 0 (apg — 22 ar — 24 2F aps). (19) 


Y a 
Be NE ns vy M, pf 


Die Anwendung von (19) auf ein reales System ist nur dann sinnvoll, 
wenn die Teilungsflache mit der physikalischen Unstetigkeitsflache 
zwischen beiden Phasen zusammenfallt. Das ist nach GripsBs!° erfiillt, 
solange der Kriimmungsradius groB gegeniiber der Dicke der inhomo- 
genen Grenzflachenschicht ist. In diesen Fallen gilt aber 


mi*<m%; oder 4<7/v’. (20) 
AuBerdem gilt fiir die spezifischen Volumina v’ und V%/m% des Metalls 
im Tropfchen und im Dampfraum bei allen zur Diskussion stehenden 


Drucken ae 
v bes (21) 
Mit diesen Vernachlassigungen erhalt ie 9) unter Einfiihrung der Dichte 
m. m” 1 
a ee (22) 
folgende Gestalt ba 
yee eres OORT ae ae: 2D 1b Lee 
e ae M, p¢ ce ete Daag ld v M, p% Was (23) 


Die Integration dieser Gleichung iiber p3|f7 und 7|”* unter der An- 
nahme, daB 9” praktisch unabhangig von £3, sowie o und x, praktisch 
unabhangig von ~ sind, fiihrt zu 


tee 
20(p%=0) — — ( 3% d (mp3) 
a zi / 
v p oa ee 
SA SAEED yA eee ales ane 
M, Pi (00, 0) : 
Fiir kleine Druckdifferenzen wird hieraus 
Pir, oY) — Pi(co, 0) ny APola. 
PT (co, 0) Po} 
- (24) 
GRIP ifr a 
2( oi. ines [ sata cin 2) 
pet! eo ee daurpetysit be. ¥ 
AC one vice 


\) Gripes, cave IOs 3) Ss 27 
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Gleichgewichtstemperatuy T in Abhdngigkeit von Phasenradius ie 
und vom Fremdgasdruck p% bei konstantem Metalldampfdruck pf. In ent- 
sprechender Weise kénnen wir das Temperaturgleichgewicht aus den 
Anderungen der chemischen Potentiale 


du =—s dT +0" (ae3— 28 dy +2 do); (25a) 
ii =—si dl: (25 b) 
dut = — s¢dT +" _ ape (25) 


M, oe 


und der Gibbs-Duhemschen Beziehung 


fod vio 
Tee a s ea oe ~ dy v/a 
as orl ova “14 i (26) 
=a) —CdT — xd — ve 
berechnen. Wir erhalten so 
v/a 

se (1 sj ees | st — si dT 

pee (27) 


Op de ea 


2 


Unter Beriicksichtigung von (20) gewinnen wir unter Einfiihrung von 


(od v Lie (28) 
u u f M,T 
[L = molare Ubergangswarme, L/M = spezifische Ubergangswarme 
(Schmelz-, Verdampfungswarme usw.) ] aus (27), wenn neben den friiheren 
Vernachlassigungen noch L als unabhangig von T angesehen wird", 
die Beziehung 
Lip ea 

M, T(c0,0) 

pe T(r, pe) 


o(pa— 0) — ll Lm xy'* d (In p¥) + (€ — xg s%)dT 


ss to 
=—p}-- = : 


(29) 


L(T)=L(T(r))! Die v-Abhangigkeit von L ist im allgemeinen sehr klein, 
vgl. Deray, R., u. J. PRIGOGINE, Tension superficielle et adsorption, Littich 1951, 
S. 184ff. In die obigen Gleichungen kénnen also die makroskopischen Werte fiir L 
eingesetzt werden. 
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und fiir kleine Temperaturdifferenzen 


Tr, p) — Teo,0) _  ATyly 
v ; “ao ees 3 
T (co, 0) é aren 

ss 

pele 

2(rf-n a |e ro) 272) 
spp SL a6 
L2% ov 2 7 - yvle 


Diskussion der Ergebnisse. Die Endgleichungen (24a) und (29a) 
sind Anwendungsbeispiele der bekannten Tatsache, da sich der Gleich- 
gewichtsdampfdruck einer kondensierten Phase unter Pressung erhoht 
und die Gleichgewichtstemperatur erniedrigt. Im vorliegenden Fall 


geschieht die Pressung einmal durch den Fremdgasdruck #%, zum 


anderen nach (6) durch den Kapillardruck 20}2/7"*, der von der durch 


Adsorptionsfilme modifizierten Grenzflachenspannung?2* 


Py 
ie Ria 
Off = ay Oa0) — Gz f a(n P9 (30) 


hervorgerufen wird. 0 

Der Kapuillardruck ist bei den vom Elektronenmikroskop der Beob- 
achtung erschlossenen Teilchengr6Ben erheblich: Fiir ein Silberkiigel- 
chen von r=100A ergibt sich bei sauberer Oberfliche mit of*s/€5 wy 
1000 erg/cm? ein Kapillardruck von 10° Torr**. Dieser Wert wird nach 


* Auf welchem Wege die Fremdstoffe in das System gelangt sind, ist fiir die 
Anwendbarkeit der obigen Gleichungen unerheblich. Von Bedeutung ist nur, daB 
sie sich im Endeffekt ins Adsorptionsgleichgewicht gesetzt haben. So kénnen 
(24a) und (29a) auch angewandt werden, wenn die Fremdstoffe bei der Herstellung 
der Schicht in das Innere der Teilchen eingelagert und erst wahrend des Temperns 
an die Grenzflachen gedrangt wurden und sich dort mit der Gasphase ins Gleich- 
gewicht gesetzt haben. Keine Aussagen kénnen dagegen aus unseren Gleichungen 
tiber Systeme mit Reaktionshemmungen gemacht werden. Solche Zustande 
k6énnen vorliegen, wenn die Fremdschichten fern vom thermodynamischen Gleich- 
gewicht (z.B. durch Einwirkung des Elektronenstrahls auf die Fremdgase) auf 
den Phasengrenzflachen abgeschieden wurden. Wenn diese Schichten auBerdem 
Dicken erreicht haben, die die Starke der spontanen Adsorptionsschichten wesent- 
lich tiberschreiten und die Oberflachen der Teilchen nur teilweise bedecken, so 
daB mehrere Phasengrenzflachen aneinanderstoBen, so liegen Verhaltnisse vor, 
denen die Voraussetzungen dieser Rechnungen keinesfalls mehr entsprechen. 
Es ist daher nicht verwunderlich, daB beim Vorhandensein solcher Bedeckungen 
neuartige Erscheinungen beobachtet wurden}. 

xx Die Kenntnis des enorm hohen Druckes p” = p* + 2a/r in den kleinen festen 
Teilchen hat StTRANSKI!3 im Gegensatz zu der allgemein vertretenen Auffassung*° 
zu der Feststellung gefiihrt, daB kleine Kristallchen bei héherey Temperatur als eine 
groBe Kristallmasse schmelzen miiBten, da der Schmelzpunkt mit steigendem Druck- 
im allgemeinen ebenfalls ansteigt. Da8 ein solcher EinfluB an der Schmelzpunkt- 
verschiebung tatsachlich beteiligt ist, werden die spateren Untersuchungen zeigen. 

127GIBBS Je Wes lce8, (S235: 

13 SpRANSKI, I.N.: Z. Physik 119, 22 (1942); vgl. insbes. S. 32. 
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(30) durch die in allen praktisch vorkommenden Fallen anzutreffende 
positive Adsorption des Fremdgases* (also xJ* > 0) erniedrigt. Genaue 
Werte fiir die adsorptionsbedingte Grenzflachenspannungserniedrigung 
sind nicht bekannt. Nach KNACKE und STRANSKI} ist je nach Be- 
deckungsgrad und Temperatur eine Erniedrigung von einigen bis 
einigen hundert erg/cm® anzusetzen. Dieser Effekt fallt also ins Ge- 
wicht, wenn der Schmelzpunkt im Temperaturbereich merklicher 
Belegungsdichte liegt. In jedem Fall gilt aber 


Zaha] > pe, (31) 


da der rechts in der Ungleichung aufgefiihrte Partialdruck allenfalls 
im Bereich einiger 10~4 Torr liegt. Mit (30) und (31) kénnen wir den 
Bedingungen fiir das Druck- und Temperaturgleichgewicht (24a) und 
(29a) unter Beriicksichtigung von (10) und (22) folgende einfache 
Gestalt geben 


vila ie4 


A Pye 2M, Ope 20% Opa 
bog. © Ho o? "1% > A Poe ae o” yrle > (24b) 
AT 2M, ona 
ae Live oryrle : (29 b) 


Diese Gleichungen sind, abgesehen von dem adsorptionsabhangigen 
Zusatzglied’ in Ope mit den entsprechenden Gleichungen fiir das 
Einkomponentensystem identisch. 


Die Dampfdruckerhéhung ist nach (24b) um den Faktor @/0” 
kleiner als der Kapillardruck. Dieses Verhaltnis der Dichten liegt 
z.B. fiir Silber bei 700 °C in der GréBenordnung von 10°. Fiir ein 
Kiigelchen von 7 ~ 100 A z.B. ergibt sich damit bei dieser Temperatur 
eine relative Dampfdruckerhéhung von 30%. 


* Im Experiment handelt es sich in den meisten Fallen um die Adsorption 
von Kohlenwasserstoffen, aus denen sich das Restgas einer Hochvakuumapparatur 
hauptsachlich zusammensetzt. 

14 KNACKE, O., u. I.N. StRANSKI: Z. Elektrochem. 60, 816 (1956). Nach der 
Feststellung dieser Autoren kann die Herabsetzung der Oberflachenenergie ein- 
zelner Kristallflachen so weit gehen, daB eine neue Gleichgewichtsform, also eine 
neue Tracht entsteht. Auch die eingangs der vorliegenden Arbeit erwahnte Ab- 
rundung der Kristalle zu kugelahnlichen Gebilden ist im wesentlichen auf diesen 
Einflu8 zuriickzufihren. 

1° Die Fremdstoffe wirken auf die Gleichgewichtsverschiebungen also nur durch 
ihren Einflu®B auf den Innendruck der Teilchen, den sie tiber p27 oder o ausiiben. 
Anders ist es mit dem Einflu8 von geringsten Fremdstoffen auf die Aufhebung 
einer Unterkiihlung, also auf einen irreversiblen Vorgang. Hierbei kénnen sie als 
Kondensationskeime wirken und das Umschlagen in den stabilen Gleichgewichts- 
zustand bei hdheren Temperaturen als die statistischen Schwankungen einleiten, 
vgl. TURNBULL, D., u. R.E. Cecu: J. Appl. Phys. 21, 804 (1950) insbes. S. 809. 
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Die wesentliche Begrenzung des Anwendungsbereiches der Gln. (24b) 
und (29b) ist durch die Vereinfachung festgelegt, daB8 o als unabhangig 
vom Teilchenradius angesehen werden soll. Diese Annahme gilt nur, 
solange das Teilchen gro8 gegeniiber der Wirkungssphare der mole- 
kularen Krafte in der Grenzschicht ist, also hinab bis zu Teilchen- 
radien von mindestens 100 A. Da bis zu diesem Wert auch (20) als erfiillt 
angesehen werden darf?%, steht also der Anwendung der Endgleichungen 
auf alle Teilchen iiber 100 A Radius unter Einsetzung der fiir aus- 
gedehnte Materialien bekannten c-Werte nichts im Wege. 


Gleichgewichtsdruck und Gleichgewtchtstemperatur zwischen 
zwei kondensierten Phasen in Abhangigkeit vom Radius der Innenphase 


Zam SchluB sollen noch einige Aussagen ttber das Gleichgewicht in 
kondensierten Phasen gemacht werden. Da diese nach unserer Voraus- 
setzung als einkomponentig angesehen werden sollen, kénnen wir die 
Ergebnisse sofort aus (49) und (27) durch entsprechende Spezialisierung 
gewinnen. Betrachten wir sowohl die Innenphase ~ wie auch die AuBen- 
phase v als inkompressibel, so erhalten wir die Gleichungen 


pe ce 5 

A Pulp roe (o# — 0”) yey ? (24c) 
Hy M Tuty 

A 1 — = 1b (29c) 


Lely ou yely ? 


von denen die letzte mit der zur Diskussion gestellten Gl. (1) der Form 
nach iibereinstimmt. Diese Gleichungen gelten auch dann, wenn die 
Phase y als kugelférmige Phase in den AuBenraum « eingelagert ist, 
solange die Grenzflache y/y mehr als molekularen Abstand von der 
Grenzflache »/« hat, wenn also das feste Kiigelchen w in ein druck- 
homogenes Gebiet des Fliissigkeitstropfchens » eingelagert ist. 


Stabilitatsfragen 


Fiir die weitere Anwendung der gewonnenen Gleichungen ist ent- 
scheidend, ob sie sich auf stabile Gleichgewichtszustande beziehen 
lassen. Dieser Punkt muB jetzt naher untersucht werden. 


Ein stabiler Gleichgewichtszustand eines durch E, V, m;=const 
abgeschlossenen Systems ist durch ein Maximum der Entropie See 


16 Vgl. Gipzs, J.W.: l.c. 8, S. 232 in Verbindung mit S. 227. Zur Abhangig- 
keit der Grenzflachenspannung vom Kriimmungsradius vgl. ferner Torman, R. Cx 
Jie (Gloxeran, IRAnSe UE 383s) (1949), wo allerdings im Gegensatz zu den Feststellungen 
von GIBBS %, = 0 gesetzt wird; u. KtrKwoop, J.G., u. F.P. Burr: J. Chem. Phys. 


17, 338 (1949). 
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ausgezeichnet. Fiir eine virtuelle Verriickung aus dem stabilen Gleich- 
gewichtszustand ist also zu fordern?’ 


ih ea ee Sy) Se aS 25 : 2a HF 
Oc wD a 02, + Bese inte Oz, 02; =4 09 + OO = 0; 32a) | 
mit | 
OS == (() (32b) | 
und 
OS <<a) (32c) 


wenn Z,, 2%, die unabhangigen Variablen darstellen. Bei anderer Ab- 


grenzung des Systems sind entsprechende Forderungen an die anderen 
thermodynamischen Potentiale zu stellen: Fiir ein System unter den ff 
Bedingungen 7, V,m;=const muB z.B. fiir die freie Energie F ge- § 


fordert werden: 


ee ae Lory ett Daun 168 ‘ . | 
= etl Gee 02m | 2 y doy 02m 4Zy 02,0 n = 0 de -+}- O2F (0): (33a) 
mit 
ious (33) 
und 
ee (336) 


Unseren fritheren Untersuchungen war lediglich die Gleichgewichts- 
bedingung (32b), die ein Extremum der Entropie gewahrieistet, zu- 
grunde gelegt worden. Es muB also noch festgestellt werden, unter 
welchen Umstanden dieses Extremum im Sinne der Stabilitdtsbedingung 
(32c) ein Maximum oder ein anderer stationdrer Wert ist und damit 
einen stabilen oder instabilen Gleichgewichtszustand beschreibt. Da 
sich die Gleichungen fiir die Radiusabhangigkeit des Druck- und Tem- 
peraturgleichgewichts nicht notwendig auf stabile Zustinde zu_be- 
ziehen brauchen, zeigt ihre erfolgreiche Anwendung in der Keimbildungs- 
theorie? auf wachstumsfahige Keime, also auf instabile Teilchen. Um 
den AnschluB an diese Untersuchungen zu gewinnen, sollen die folgenden 
Betrachtungen unter Anwendung kinetischer Uberlegungen durch- 
gefithrt werden. 


Klassifizierung der Gleichgewichte im Zweiphasensystem 


Wir betrachten das bereits behandelte zweikomponentige Zwei- 
phasensystem unter den Nebenbedingungen konstanten Gesamtvolu- 
mens V und konstanter Temperatur T. Es unterliegt hiermit der Sta- 
bilitatsforderung (33c). Im Gasraum sei ein beliebiger Druck pa 


17 Gipps, J. W.: 1. c. 8, S. 56f. 


1 | 
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Pi + £2, vorgegeben, wobei der Partialdruck #% der nicht dem Gleich- 
gewichtsdruck (24b) entspricht. Durch Verdampfung des Kiigelchens 
oder Kondensation am Kiigelchen kann sich pi so lange andern, bis der zu 
der vorliegenden TeilchengréBe gehérige Gleichgewichtsdruck erreicht ist. 


Es soll jetzt berechnet werden, bei welchen Teilchenradien Gleich- 
gewicht herrscht. Unter Anwendung des idealen Gasgesetzes (10) ergibt 
sich fiir das Differential df? des Drucks im Dampfraum in Abhiingigkeit 
von der durch die Kondensation oder die Verdampfung bedingte Vo- 
lumenanderung dV* und Masseadnderung dm% 


“ees 


RT - 
M, (V*)? ve OM: 64) 


apy i dV a M ve 
Unter Beachtung der im betrachteten System geltenden Nebenbe- 


dingungen 


dmt = — (dm’, + dmil*) = — (0 4a? + 2d! 8a7r) dr 35) 
dV* = — dV’ = —Anrdr 
wird hieraus mit (21) und (22) 
dpt=— ** _(e'4nr +2809) dr. (36) 


Durch Integration iiber 7 ;? gewinnen wir, sofern die Vernachlassi- 
gung (20) sowohl fiir 7, wie fiir 7, statthaft ist, das Kiigelchen als 
inkompressibel angesehen und die sehr geringe v-Abhangigkeit von V% 
vernachlassigt werden kann, 


RT o” 42 73 3 a 
itn) = Piles) — Mv. 3) (7 — a). (37) 


Gleichgewicht besteht an jenen Punkten des # —r-Diagramms, an denen 
die Kurve (37) die Sattigungsdruckkurve (24b) schneidet. Nach Fig. 4 
werden bei Ubersadttigung stets zwei Schnittpunkte auftreten: die 
Gleichgewichtsbedingung ist also bei zwet verschiedenen Teilchenradien 
y, und ¢,, erfiillt*. DaB diese beiden Gleichgewichtszustande physi- 
kalisch nicht aquivalent sind, geht aus folgenden Uberlegungen hervor: 


Gaskinetisch ist der Gleichgewichtszustand dadurch gekennzeichnet, 
daB in der Zeiteinheit ebenso viele aus dem Dampfraum auf die Teilchen- 
oberflache auffallende Molekeln kondensieren wie von dort abdampfen. 


*x Einige numerische Angaben mégen die Sachlage veranschaulichen: Betrachtet 
man ein GefaB von 1 Liter Voluminhalt, das bei Raumtemperatur mit einem 
10% tibersattigten Wasserdampf gefiillt ist, und laBt die Kondensation nur an 
einem einzigen Trépfchen zu, dann liegen 7; und 7,, etwa bei 80 A und 1 mm. 
Ist das gleiche Gefa& bei 700 °C mit 10% iibersattigtem Silberdampf gefiillt, so 
wiirde sich 7; etwa bei 300 IN, v4, bei 2+: 10°? mm befinden. 
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Liegt der Dampfdruck in der Gasphase zu hoch, so findet eine resul- |] 
tierende Kondensation statt, wobei der Druck in der Gasphase ab- 
nimmt. Liegt er zu tief, so resultiert eine Verdampfung des Teilchens | 
unter Erhéhung des Dampfdrucks in der Gasphase. Einen Gleich- |} 
gewichtszustand wird man) 
lables Gleichgewicht dann als stabil ansehen, wenn | 
das System nach einer kleinen ff 
Verriickung aus dem Gleich- ff 
gewicht wieder freiwillig in| 
dieses zurtickkehrt. Insbeson- 
dere liegt im _ betrachteten ff 
System ein stabiler Gleich- J 
. gewichtszustand vor, wenn §f 
= Stabsles Bei a . Gleick | 
=< Gleichgewity beim Anwachsen eines Gleich- | 
> gewichtsteilchens durch Kon- 
a ae ar densation von Molekeln aus 
7 BL dem Dampfraum der dort | 
L Teichenradius pPW% "St herrschende Druck unter den 
Gleichgewichtsdruck absinkt, 
bei der Aufzehrung eines | 
Gleichgewichtsteilchens durch 
Abgabe von Molekeln an den 
Dampfraum aber iiber den 
Gleichgewichtsdruck ansteigt. 
Ein solcher Zustand ist offen- 
bar der rechte Gleichgewichts- 
zustand im Diagramm nach 
73] Fig. 1. Die freie Energie hat 
Ma al hier in Abhangigkeit vom 
Fig. 1au.b. Gleichgewichte bei der Kondensation eines Teilchenradius ein Minimum. 
Dampfes in der Gasphase « an einem kleinen festen oder i , 
fliissigen Teilchen y unter der Bedingung V = const. a Ab- Im linken Gleichgewichts- 
hangigkeit des tatsachlichen Dampfdruckes p& ( es : s * a 
es a ah AUD MER Copia Ass Ses punkt liegen die Verhaltnisse 
chelte Kurve) vom Teilchenradius 7”/%, b Abhangigkeitder gerade umgekehrt: eine ge- 
Freien Energie F des Systems vom Teilchenradius r¥/% : V hieb d 
beim Wachsen des Teilchens ringe erschiepung aus em 
Gleichgewicht, die durch sta- 
tistische Schwankungen immer eintreten kann, fiihrt nach links zu 
einer vollstandigen Verdampfung, nach rechts zu einer stetig zunehmen- 
den Kondensation, bis der im Bild rechts dargestellte stabile Gleich- 
gewichtszustand erreicht ist. Der zum linken Gleichgewichtszustand 
gehorige Teilchenradius 7; gibt somit den kleinsten Keimradius an, der 
bei vorgegebener Ubersattigung wachstumsfahig ist. Die Tatsache, daB 
sich das linke Gleichgewicht auf einen spontan wachstumsfahigen, d.h. 
labilen Zustand des Systems bezieht, in dem also in Abhangigkeit von 7 


Druck p 


labiles Gleichgewicht 


stabiles 
Gleichgewicht 


Frere Energie F 


op 


Te 


Tei/chenradius 7 
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ein Maximum der freien Energie vorliegen muB18, verleiht ihm die 
bereits erwahnte Rolle in der Keimbildungstheorie. 

Die Tatsache, daB die Gln. (24a—c) und (29a—c) auBer dem labilen 
Gleichgewichtszustand einen weiteren stabilen zu beschreiben vermogen, 
ist weitgehend eine Folge unserer Verfiigung iiber die willkiirlichen Zu- 
standsvariablen, insbesondere eine Folge der geforderten Konstanz des 
Gesamtvolumens. Hierdurch fallt die tatsachliche Druckkurve im Dampf- 
raum mit wachsendem Teilchenradius so stark ab, daB sie die Kurve 
fiir den Gleichgewichtsdruck bei 


hdheren v-Werten im Sinne des A lables Sabiles 
stabilen Gleichgewichts wieder sh ECTS EY 
schneidet. \ Ria 
Betrachtet man dagegen z. B. i 
in einem Einkomponentensy- & Ni 
stem den Druck in der AuBen- & NS 
phase als willktirliche Variable A aX. 
und halt ihn, wie in Fig. 2 as a 
dargestellt, konstant (unter die- ais aol, oi een 
ser Annahme betrachtet man ih Ade Se 
gewohnlich das System: kri- ae aes 


r aes 
stallines Teilchen in einer : TeiIchenradius r?7/* oy 


Schmelze), dann tritt nur ein Fig. 2. Gleichgewicht bei der Kondensation eines Dampfes 
Be eid iti ote peice 1m esr tae a eae 
den Kurven auf, und zwar (Einkomponentensystem) 

jener, der das instabile Gleich- 

gewicht bezeichnet!®. Das stabile Gleichgewicht ist in diesem Falle 
erst dann erreicht, wenn die auBere Phase vollstandig aufgezehrt ist. 
Es wird durch den nicht auf der Gleichgewichtskurve liegenden Punkt 
(7,,; —*) beschrieben. Die auf ein festes Teilchen in einer Schmelze an- 
zawendenden Gln. (24c) und (29c) = (1) vermégen also bei konstant 
gehaltenem Au8endruck nur eine Aussage dariiber zu machen, wie 
klein das Teilchen bei einem bestimmten Druck, der gr6éBer ist als der 
zur eingestellten Temperatur gehorige Schmelzdruck des ausgedehnten 
Materials, (bzw. bei einer bestimmten Temperatur, die kleiner ist als 
die zum eingestellten Druck gehérige Schmelztemperatur des ausgedehn- 
ten Materials) sein darf, um bis zur vélligen Aufzehrung der Schmelze 
weiter wachsen zu kénnen. Wir gelangen somit zu dem Ergebnis, daB 
sich (29c) keinesfalls in der Indizierung (1) auf ein kondenstertes Teilchen 


18 HoLLtomon, J.H., u. D. TURNBULL sowie BECKER, R., u. W. DOrRING: Lecatte 
ferner TURNBULL, D., u. J.C. FisHer: J. Chem. Phys. 17, 71 (1949); eine rein 
thermodynamische Ableitung folgt aus Deray, R., u. J. Pricocine: Lc. 4, 


S. 245 ff. 
19 Vel. auch DerFay, R., u. I. PRIGOGINE: 1. c. 11S. 176f. 
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in einer Gasphase anwenden la8t und demzufolge auch keine Aussagen 
itber die Schmelztemperatur eines solchen Teilchens zulaBt. 


AbschlieBend sei erwahnt, daB die Verhaltnisse von Fig. 2 auch fiir | 


einen festen Keim y gelten, der sich im druckhomogenen Gebiet eines ff 


unterkiihlten Trépfchens f befindet, das selbst wiederum in eine Gas- 


ersetzt wird. Erst am Auf enrand des Trépfchens, wo der tatsachliche 
Druck steil von p? auf p% abfallt, treten neue Verhdaltnisse auf. Die 
Frage, ob an dieser Stelle ein weiterer, stabiler Gleichgewichtszustand 
erwartet werden darf, wird am Schlu8 dieser Arbeit zur Diskussion 
gestellt und in einer nachfolgenden Arbeit eingehend untersucht. 


Allgemeine Klassifizierung der Gleichgewichte 


Die folgenden Ausfiihrungen sollen zeigen, daB die Entropie bzw. 
die freie Energie in komplizierteren Systemen nicht wie in Fig. 1 als 
Kurve tber einer einzigen Variablen dargestellt werden kann. In 
einem System aus y Phasen und N Komponenten ist sie vielmehr 
eine Flache tiber N(w—1) Variablen: 


Nach (2) ist die Entropie eine Funktion der y Phasenenergien E” 
und der y Phasenvolumina V”, der (y—1) Oberflachenenergien E”/* 
und der (y—1) Oberflaichen O”*, der N-y Massen m* in den Phasen 
und der N(y—1) Massen m*/* in den Grenzflachen, insgesamt also von 
(N+ 2)(2y+1) Variablen. Da im Gleichgewicht die gleiche Anzahl 
von Bedingungsgleichungen (3) bis (7) bestehen, ist das System in 
diesem Zustand eindeutig festgelegt. In den von uns _ betrachteten 
Nichtgleichgewichten sollen zwar die Bedingungen (3) bis (6), nicht mehr 
jedoch die 2N(y—1) Bedingungen (7) erhalten bleiben. Wir setzen 
aber voraus, daB auch im Nichtgleichgewicht die Qualitat der Phasen- 
grenzflachen eindeutig durch die Qualitat der angrenzenden Phasen 
bestimmt ist, daB also zusatzlich N(y—1) Bedingungen der Form 


fF neue): ((=45 20.2N ie we Bey eaee) (7a) 


erfiillt sind. Den (N+2)(2y+1) Variablen stehen daher in den be- 
trachteten Nichtgleichgewichten nur (N + 2)(2y—1) —2N(p—1) Be- 
dingungsgleichungen gegeniiber. Es bestehen also, wie zu zeigen war, 
fiir die Entropie N(y—1) Variationsméglichkeiten. 


Fir die freie Energie gewinnt man aus den zugehérigen Nebenbe- 
dingungen die gleiche Zahl. Will man also bei vorgegebenem T und V 
cine vollstandige Auskunft iiber die Gleichgewichte gewinnen, so muB 
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man die stationéren Punkte der F-Flache tiber den N(Wmax —1) Va- 
riablen ermitteln (pax = Maximalzahl der moglichen Phasen im be- 
trachteten System). An Hand der verschiedenen stationaren Punkte 
kann dann, wie in folgender Aufstellung fiir zwei Variable gezelgt wird, 
eine Klassifizierung der Gleichgewichte” durchgefiihrt werden: 


1. Absolutes Minimum der Freien Energie <> absolut stabiles Gleichgewicht. 
2. Relatives Minimum der Freien Energie< metastabiles Gleichgewicht. 


3. Horizontaler Graben <>neutrales Gleichgewicht. 

4. Horizontaler Grat 

5. Sattel <> labile Gleichgewichte. 

6. Relatives Maximum 

7. Absolutes Maximum <> absolut instabiles 
Gleichgewicht. 


Fir mehr als zwei Variable muB diese Einteilung sinngema8 erweitert 
werden. 


Insbesondere sind die Gleichgewichte 1. und 2. stets durch einen 
Grat oder einen Sattel voneinander getrennt. Dieser mu8 beim Uber- 
gang vom metastabilen in den absolut stabilen Zustand durch Keim- 
bildung iiberschritten werden*. Langs des hierbei verfolgten Weges 
wird also ein Maximum der Freien Energie durchlaufen, das allerdings 
auf der f’-Flache als Ganzes gesehen nur ein stationaérer Punkt nach 
4. oder 5. zu sein braucht. An diesem Punkt herrscht Gleichgewicht, 
weil 6h} =0 und Labilitdt, weil in der Fortschreitungsrichtung 0? >0 
ist. Aus dieser Tatsache leitet sich die Berechtigung der Bezeichnung 
,labiles Gleichgewicht“ her. 


Forderungen der Form y=const<wp,»,, schranken die Bewegungs- 
freiheit auf der F-Flache ein. Im besprochenen System z.B. fiihrte 
uns die Forderung y=2 zu der Bewegung langs einer Linie auf der 
F-Flache. Die dabei in Fig.1 beobachteten Maxima und Minima 
brauchen daher auf der Gesamtflache keinesfalls absolute Maxima oder 
Minima zu sein**. 


* Es ist auch der Fall denkbar, daB die Keimbildung zwischen zwei Minima 
gleicher Tiefe vermittelt. Wir wollen die Vereinbarung treffen, in solchen Fallen 
beide Minima als stabile Gleichgewichte zu bezeichnen. 

** Bei willkiirlichen Schnitten durch die F-Flache brauchen die langs des 
Schnittes entstehenden Extrema noch nicht einmal notwendig Gleichgewichts- 
zustande zu sein, da ein nicht in der Schnittrichtung liegendes 0F/0z, + O sein kann. 

20 Diese Klassifizierung deckt sich im wesentlichen mit der von R. Haase in: 
Thermodynamik der Mischphasen, Berlin-Géttingen-Heidelberg 1956, § 37ff., 
S. 135ff. — allerdings ohne Beriicksichtigung der Grenzflachen — gegebenen 
Klassifizierung. 

Z. Physik. Bd. 157 Si7/ 
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Koexistenzfragen 


Zur Berechnung des Schmelzpunktes kleiner Teilchen sind einige | 
Kenntnisse tiber den Einflu8 der Grenzflachenspannung auf die) | 
Koexistenzbedingungen mehrerer Phasen erforderlich. Ihnen widmet | 
sich der folgende Abschnitt. | 


Der Phasenbegriff | 


Zunichst ist eine nahere Festlegung des Begriffes Phase notwendig. 
Als Phase bezeichnet man homogene Teilgebiete gleicher physikalischer | 
Eigenschaften und gleicher chemischer Zusammensetzung; das auch 
dann, wenn sie in raumlich getrennte Gebiete zerfallen. Nun bewirkt | | 
aber der Kapillardruck nach (6), da in solchen Teilgebieten mit sonst | 
gleichen physikalischen und chemischen Eigenschaften bei ungleichem 7 | 
und o nicht der gleiche Druck herrscht. Sie kénnen somit bei strenger | 
Behandlung nur dann zur gleichen Phase gerechnet werden, wenn sie | 
gleichen Radius besitzen oder an die gleichen Nachbarphasen grenzen. 
Zwei Metalltrépfchen im Gasraum stellen in diesem Sinne also schon 
dann zwei verschiedene Phasen dar, wenn sie ungleiche GréBe besitzen; 
oder zwei feste Metallkiigelchen gleicher GroBe stellen schon dann zwei 
verschiedene Phasen dar, wenn das eine in eine Fliissigkeit, das andere 
in einen Gasraum eingebettet ist. In einem Einkomponentensystem 
sind somit nicht maximal drei verschiedene Phasen, sondern eine mehr- 
fach unendliche Mannigfaltigkeit von Phasen denkbar. Ein Teilchen 
durchlauft beim bloBen Wachsen im obigen Sinne schon eine kontinuier- 
liche Folge verschiedener Phasen??. 


Das Phasengesetz 


Man gewinnt eine Aussage tiber die Zahl der Freiheitsgrade von 
Systemen im Gleichgewicht — ob letzteres stabil oder labil usw. ist, 
wird von diesen Betrachtungen nicht berithrt — durch Abzahlung der 
inneren Variablen®? und der Bedingungsgleichungen, in denen nur 
innere Variable vorkommen. Nach den Angaben von (8a) und (9a) 
ist die Qualitat unseres Systems durch eine Temperatur, y Drucke* 


* Man kann nach (6) die y Drucke auch durch einen Druck und (y— 1) Grenz- 
flachenradien ausdriicken. Man ersetzt durch diese Manipulation (y—1) innere 
Variable durch gleich viele andere, iibt dadurch aber keinen Einflu&8 auf die Varianz 
des Systems aus. 

21 Diese Folgerung steht in engem Zusammenhang mit der bereits von BECKER, 
Theorie und Warme, Berlin 1955, S. 53 und 58 festgestellten Tatsache, daB durch 
Einfiihrung der Phasengrenzflachen als unabhangige Variable das iibliche System 
der Qualitats- und QuantitatsgréBen gestért wird. 

22 Der Begriff ,,Imnere Variable‘‘ wird im Sinne von M. PLANck, Einfiihrung | 
in die theoretische Physik, Bd. 5, Leipzig, 2. Aufl. 1932, S. 89f. bzw. Vorlesungen 
uber Thermodynamik, 10. Aufl., Berlin 1954, S. 179f. verwendet, ebenso der | 
Begriff ,,Komponente‘‘. 
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(y — 1) Grenzflachenspannungen und w(N — 1) + (w—1)(N —1) Massen- 
briiche, insgesamt also durch N(2y—1) +1 innere Variable festgelegt. 
Die Zahl der inneren Bedingungsgleichungen (7) ist aber 2N(p—1). 
Man erhalt aus diesen Angaben fiir die Zahl der Freiheitsgrade® p 


gp +2N(yp— 1) =N(2py—1) +1; 
also (38) 


p=N-+1-. 


An dieser Gleichung ist bemerkenswert, daB die Zahl der Freiheitsgrade 
bei Beriicksichtigung der Grenzflachenspannungen nicht mehr durch 
die Zahl der Phasen, sondern allein durch die Zahl der Komponenten 
bestimmt ist. Diese Gleichung, die an die Stelle des Gibbsschen Phasen- 
gesetzes tritt, ist somit kein Phasengesetz mehr, da sie nichts mehr iiber 
die Zahl der Phasen auszusagen vermag. Diese Tatsache darf aber nicht 
zu der Annahme verfiihren, die Phasenzahl sei keinerlei Beschrankungen 
unterworfen. Dab nicht beliebig viele aus der mehrfach unendlichen 
Mannigfaltigkeit von Phasen im Gleitchgewicht koexistieren k6énnen, 
kann leicht fiir das frither behandelte Beispiel gezeigt werden: 

Das chemische Potential der Phase y mit dem Radius 7”* kann wie 
folgt aufgespalten werden: 

MCT, py, 91%) = Ur, 9%, 00) + A Mer, 29 |F0 (39) 
wobei sich p(r,px,o) auf das ausgedehnte Material im entsprechenden 
Aggregatzustand bezieht. Durch Auflésen von (14) bis (17) nach dw” 
und d/’* gewinnt man bei T =const und #3 =const 


d v 2098 dvl« 
u = a oe SS 0 
ih mn leet fl eee rig cr a Sta 
Unter den fritheren Vernachlassigungen wird hieraus 
ife3 
| 20; 
v [vl jee 
A mr, p% Walser Sore . (41) 


w’ ist also innerhalb des Giiltigkeitsbereiches unserer Gleichungen eine 
mit 7”* monoton abnehmende Funktion. Das chemische Potential 
zweier Teilchen gleicher chemischer Zusammensetzung im_ gleichen 
Ageregatzustand, die an die gleiche Nachbarphase angrenzen, kann 
also unter den gleichen auBeren Bedingungen niemals tibereinstimmen: 
Solche Teilchen kénnen daher nach (7) weder im stabilen noch im 
labilen Gleichgewicht koexistent sein. 


23 Entsprechende Gleichungen, zum Teil auch fiir kompliziertere Grenzflachen- 
verhaltnisse wurden bereits von DEeFray, R., Etude thermodynamique de la Tension 
Superficielle, Paris 1934, S. 64ff. und 247ff. angegeben. Da diese Ergebnisse 
nach unseren Erfahrungen nicht allgemein gelaufig zu sein scheinen, wurde hier 
noch einmal obige kurze Abzahlung gebracht. 


yee 
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Folgerungen 


Nach den obigen Feststellungen hat unser zweikomponentiges Modell- 
system unabhangig von der Zahl der Phasen drei Freiheitsgrade. Besteht | 
es nur aus den beiden Phasen: Gasraum und eingelagertes festes oder | 
fliissiges Kiigelchen, so kénnen z.B. Temperatur (bzw. Metalldampf- | | 
druck), Fremdgasdruck und Masse der Innenphase als Freiheitsgrade ff 
gewahlt werden, denn die Gleichgewichtskurven im p—7-Diagramm } 
hangen nach (24a) und (29a) auBer von den festgehaltenen Werten 1 | 


Drejphasen -Koexistenzpunkt 
fiir m= m B= co 


a= gastormlg 


Druck Pp 
Si 
Ss 


ey 

fr ae SUb/imanonskurve 
ieee 
By 

jh 


Temperatur T 


codMg SM, >Mc>Md 


D>= const 


Fig. 3. Verschiebung der Gleichgewichtskurven und des Schmelzpunktes in dem System: ,,festes Ktigelchen/ 

Gasraum/fltissiges Trépfchen‘‘ (vgl. Fig. 4a). Der Variationsbereich des Koexistenzpunktes der drei Phasen 

n Abhangigkeit von m? und m” ist das doppelt von Kurven iiberdeckte Gebiet. Mit Ausnahme der Linie 

-0-0-0-, die stabile Gleichgewichte beschreibt, umfaBt dieses Gebiet metastabile Gleichgewichtszustande. 

Ps ist der Totaldruck, p,s und das festgehaltene ~% sind die beiden Partialdrucke in der Gasphase am 
Schmelzpunkt 


(bzw. £*%) und p% auBerdem noch von m’=f(/*) ab. Aber auch im 
System: Gasraum, eingelagertes festes und fliissiges Kiigelchen, also bei 
drei koexistierenden Phasen, bleiben drei Freiheitsgrade erhalten: denn 
selbst bei festgehaltenem #} kann die Lage des Dreiphasen-Koexistenz- 
punkts durch die Wahl der bezden nunmehr vorhandenen Massen der 
Innenphasen noch in doppelter Weise variiert werden (unabhangige 
Verschiebung der beiden Gleichgewichtskurven fest/gasférmig und 
fliissig/gasformig in Fig. 3; der Variationsbereich des Koexistenzpunktes 
ist in der Figur durch das doppelt mit Gleichgewichtskurven iiber- 
deckte Gebiet gekennzeichnet). So hat z.B. das in Fig. 4a skizzierte 
System einen anderen Koexistenzpunkt, wenn 7”* = oo, d.h. m” = co 
gesetzt wird (ausgedehnte feste Phase) als wenn 78/* = 00, d.h. m? = 0 
gesetzt wird (ausgedehnte Fliissigkeit). Es sei schon jetzt vermerkt, daB 
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die einzelnen Punkte des Variationsbereiches nicht gleichwertig sind. 
Eine Unterteilung dieser Gleichgewichte wird spater durchgefiihrt. 

Bei genauerer Untersuchung der Verhdltnisse an dem durch den 
Fremdgasdruck und die Massen der beiden Kiigelchen testgelegten 


Koexistenzpunkt zeigen sich weitere 
Komplikationen: Wahrend der Drei- 
phasen-Koexistenzpunkt makroskopi- 
scher Systeme durch den Schnitt- 
punkt aller drei Gleichgewichtskurven 
festgelegt ist (Umgang um_ diesen 
Koexistenzpunkt: die Energie kehrt 
zum Anfangswert zuriick), kann eine 
solche Aussage fiir die hier betrachteten 
Systeme im allgemeinen nicht gemacht 
werden. Das sei in dem in Fig. 4a 
dargestellten System erlautert. 

In diesem System existieren ném- 
lich primar nur die Ubergangskurven 
fest/gasformig und _ fliissig/gasférmig, 
nicht dagegen die Ubergangskurve 
fest/fliissig, da eine gemeinsame Grenz- 
flache dieser Phasen tiberhaupt nicht 
vorhanden und ein direkter Ubergang 
zwischen beiden Phasen nicht méglich 
ist. (Der Koexistenzpunkt kann hier 
nicht umlaufen werden.) Das Gleich- 
gewicht des Systems ist also durch 
den Schnittpunkt der Gleichgewichts- 
kurven fest/gasformig und _ flissig/ 
gasformig ohne direkten Bezug auf 
die Gleichgewichtskurve  fest/fliissig 
festgelegt. Ahnlich ware in einem 
System nach Fig. 4b fiir den Ko- 
existenzpunkt nur die Lage der 
Gleichgewichtskurven fest/fliissig und 
fliissig/gasformig kennzeichnend. Nach 
den friiheren Feststellungen kann es 


GA/~ 


Oa 


Fig. 4a—c. Dreiphasensysteme mit unter- 
schiedlichen Grenzflachenverhaltnissen. 
a Feste Phase y und fliissige Phase 6 durch 
die Gasphase ~ voneinander getrennt, b feste 
Phase und Gasphase durch die Fliissigkeit 
voneinander getrennt, c alle Aggregat- 
zustande in Bertihrung 


sich in diesem System jedoch nur um eine instabile Koexistenz 
der drei Phasen handeln, die spontan in das Zweiphasensystem fest/ 
gasformig tibergeht. Ein gemeinsamer Schnittpunkt aller drei Gleich- 
gewichtskurven kann nur fiir ein System nach Fig.4c gefordert werden. 
VerabredungsgemaB sollen aber solche Systeme hier nicht weiter unter- 


sucht werden. 
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Die Schmelzpunktverschiebung kleiner Teilchen 
in einem umgebenden Gasraum 


Wir sind jetzt in der Lage, Aussagen iiber den Schmelzpunkt unseres 
Modells fiir die diimne Schicht zu machen. Den gasformigen Zustand 
kennzeichnen wir von jetzt ab stets durch den Index «, den fliissigen 
durch den Index f und den festen durch den Index y. 


Definition des Schmelzpunktes kleiner Teilchen 
in einem umgebenden Gasraum 


Als Schmelzpunkt eines Systems aus kleinen Teilchen der Masse m 
soll jener Zustand bezeichnet werden, bei dem feste und fliissige Teilchen 
dieser Masse mit dem sie gemeinsam umgebenden Gasraum im stabilen 
Gleichgewicht stehen. Die Bezeichnung ,,stabil“ ist hierbei in dem 
friiher festgelegten Sinne zu verstehen: Es ist nicht nur ein Minimum 
der Freien Energie in bezug auf die vorhandenen Phasen:,,feste Teilchen 
der Masse m/Gas/fliissige Teilchen der Masse m‘‘ zu verlangen, sondern 
ebenfalls in bezug auf modgliche neue Phasen. Als solche kommen vor 
allem feste Keime innerhalb der fliissigen Tropfchen in Betracht. Die 
Voraussetzung des stabilen Gleichgewichtes fiihrt somit zu der Forde- 
rung, daB kein kleinster fester Keim mit einer Masse, die merklich von 
derjenigen der fliissigen Trépfchen abweicht, wachstumsfahig sein darf. 
Wiirden namlich innerhalb der Trépfchen Keime mit kleinerer als der 
Trépfchenmasse wachstumsfahig sein, so-lage Unterkiihlung und damit 
ein metastabiler Zustand vor. Wiirde aber der feste Keim mit der 
Troépfchenmasse selbst nicht zur Erstarrung ausreichen, so kénnten 
die im System vorliegenden festen Teilchen der gleichen Masse nicht 
mit den betrachteten Tropfchen in stabilem Gleichgewichtszustand ko- 
existieren; es lage somit ,,Uberhitzung‘' der festen Teilchen und damit 
ebenfalls ein metastabiler Zustand vor. 


Die auf diese Weise definierten Schmelzpunkte kleiner Teilchen in 
Abhangigkeit von ihrer Masse bedecken nach den vorangegangenen 
Uberlegungen in ihrer Gesamtheit die in Fig. 3 dargestellte, vom Drei- 
phasen-Koexistenzpunkt fiir m= co ausgehende Linie -o-0-o-*. Die 
rechts und links an diese Linie angrenzenden Bereiche des Dreiphasen- 
Koexistenzgebietes beschreiben dagegen nicht stabile, sondern nur 


* Im einkomponentigen Dreiphasensystem (p%=0) ist der zur Diskussion 
stehende Dreiphasen-Koexistenzpunkt der gewéhnliche Tripelpunkt. Die Linie 
0-0-o- beschreibt dann die Abhangigkeit des Tripelpunktes von der Teilchen- 
masse. Unter Vernachlassigung des Einflusses von #% kénnen wir also den oben 
definierten Schmelzpunkt der diinnen Schicht und seine Abhangigkeit von der 


Teilchenmasse mit dem Tripelpunkt und seiner entsprechenden Abhangigkeit 
identifizieren. 
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metastabile Zustande. So ist z.B. das durch den Koexistenzpunkt A 
gekennzeichnete System ,,ausgedehnte Fliissigkeit/Gas/kleiner Kristal‘ 
metastabil, weil dieser Punkt auf der Verdampfungskurve der ausge- 
dehnten Fliissigkeit unterhalb des Tripelpunkts liegt und somit durch 
Keime geeigneter GréBe zum Erstarren gebracht werden kann*. 


Die obige Definition des Schmelzpunktes geht von der stillschwei- 
genden Voraussetzung aus, daB im Innern der kleinen fliissigen Tropf- 
chen, ebenso wie in ausgedehnten Fliissigkeiten, im stabilen Gleichge- 
wicht keine festen Teilchen existent sein kénnen. Es wird also voraus- 
gesetzt, dal eingebrachte Keime, soweit sie sich nicht spontan auflésen, 
immer zur vollsténdigen Erstarrung der Trépfchen fithren. Wie in 
einem friiheren Abschnitt dieser Arbeit aber bereits erwahnt wurde 
und spater noch genauer erértert werden soll, unterliegt das Wachstum 
der Keime im Trépfchen neuen Bedingungen, sobald diese die Fliissig- 
keitshaut erreicht haben. Ob die Erstarrung hier unter Aufrechterhal- 
tung einer geschmolzenen Oberflachenschicht im Sinne von STRANSKI, 
HUTTING u. a.** zum Stillstand kommen kann, mu8B Gegenstand geson- 
derter Uberlegungen bleiben. An dieser Stelle sollen solche Zustande 
grundsatzlich von der Betrachtung ausgeschlossen werden. 


Nach dieser Beschrankung werden wir in zwei Schritten zu Aussagen 
uber den Schmelzpunkt kleiner Teilchen gelangen: Beim ersten Schritt 
beziehen wir uns nur auf die Tatsache der stabilen Koexistenz 
, fest/gasférmig/fliissig““, beim zweiten dagegen auf die Unmdglichkeit 
wachstumsfahiger Keime in der Fliissigkeit. 


Der Schmelzpunkt als stabiler Gleichgewichtszustand 


Nach den vorstehenden Ausfiithrungen kann der Begriff ,,Schmelz- 
punkt“ als stabiler Gleichgewichtspunkt nur auf ein System mit festen 
und fliissigen Teilchen gleicher Masse angewandt werden. Zwischen 
den Radien der festen und fliissigen Teilchen besteht also die folgende 
Beziehung: 


y 4 ya \3 
yl — yrle (5) eden (9 = @'| ” : (42) 
“@ 


Setzt man die dieser Forderung unterworfenen Teilchenradien und den 
Fremdgasdruck den experimentellen Verhaltnissen entsprechend in die 


* Bei isothermer Erstarrung stellt sich zunachst sogar ein Nichtgleichgewichts- 
zustand ein (kleiner Kristall/Gas/ausgedehnte feste Phase), der dann durch 
Aufzehrung des kleinen Kristalls auf Kosten der ausgedehnten festen Phase in 
das stabile Zweiphasengleichgewicht tibergeht. 

24 SrRANSKI, I.N.: Naturwiss. 30, 425 (1942). — Z. Physik 119, 22 (1942). — 
Hurrine, F.G.: Kolloid. Z. 98, 263 (1942), insbes. S. 273 f. 


| 
| 
546 KarL- JOSEPH HANSZEN: 
| 
| 


Gleichungen fiir das Schmelzgleichgewicht ein, so ist tiber die drei Frei-] 
heitsgrade verfiigt; das System ist nonvariant. Schmelztemperatur 


und Schmelzdruck liegen also eindeutig fest. 


Schmelztemperatur. Das Schmelzgleichgewicht unseres Systems ist) i 


durch den Schnittpunkt der nach (24b) um den Betrag ob o%/rFl oF 
gehobenen Verdampfungskurve gj, =/px(7, m) und der um an Betrag 
2048 4/7" 0” gehobenen Sublimationskurve ,/, = fpx(L, m) bestimmt’ 
(vgl. Fig. 3). Sieht man die Gleichgewichtskurven im # — T-Diagramm 


im Bereich der vorgenommenen cme poy linear an, so be-| 


rechnet sich die relati 


Schmelzpunkt fiir unendlich ausgedehnte Phasen ae Verwendung | 
AP yay Es Lee 


der Clausius-Clapeyronschen Gleichung 


dT TM, 
( ae 
Do — 2 
BT | (4 Peja — AP ja) a : PF ble o” yvie (43) 
Ty (4P yy Po Lyi* — Li 
pie MGS 
( dT dT 


Unter Beachtung von (42) wird hieraus mit L¥/*— L#/* = L7/? 


aoe aif of lt Be - ot 
Ts ie pb o” pile Le ile pe 


2 285 lek ( 0” \3 oil 
a5 % m + 
L7IB gy yria | Ps \ 68 e% 


a = gasfoérmig; f = fliissig; y = fest. 


Diese fiir den Schmelzpunkt kleiner, nicht oberflachengeschmolzener 
Teilchen in diinnen Aufdampfschichten giiltige Gleichung unterscheidet 
sich also grundlegend von der frither vorgeschlagenen*» Gl. (1) = (29c). 
Wahrend die letztgenannte Gleichung fiir alle Teilchenradien Schmelz- 
punkterniedrigungen angab, entnehmen wir der Gl. (4 aes daB die Schmelz- 
punktverschiebung 0 ist, je nachdem ob o4/* (9”/9")§ S o7/* ist. AuBer- 
dem sind mégliche Adsorptionseinfliisse auf den beiden Oberflachen in 
den op¢ gemaB (30) beriicksichtigt. 


2 DeFay, R., u. I. PRicocine: 1. c. 11, S. 198f. leiten die entsprechende Glei- 
chung fiir das Einkomponentensystem direkt aus den chemischen Potentialen ab, 
beziehen sich aber auf Teilchenradien r//* und v”/*, zwischen denen keine Kopp- 
lung im Sinne von (42) besteht, also im allgemeinen auf metastabile Zustande. Die 
von den genannten Autoren fiir Systeme nach Fig. 4b angegebenen Gleichungen 
beziehen sich sogar nach dem friiher Gesagten im allgemeinen auf labile Zustande, 
sind also fiir die Anwendung auf Schmelzpunktprobleme ungeeignet. 


angenahert zu?® 
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Schmelzdruck. Nach Fig.3 ist die Verschiebung der Schmelztem- 
peratur auch mit einer Veranderung des Schmelzdruckes verbunden. 
Sie betragt angenadhert 


Lil& bla Bla y/o 
Ap EP yp, Ap 4P Bie, 2M. p 5 ( 1 ops Ly The 
ae Blew aT ya aT ann of vPle ov yl 
, ~~ Ges 
2Prig  *P bre RT Le 
di, ane ee 
20f Lyle ae i Bla vl : M,p 
= —_ = | Li one (==) — Li! oza |; mit pt =—255 , 
LB gy vila | 1 “PF of ee Oy RT 


Sie ist S0, je nachdem ob LY*ol* (9”/6%)8 S LPl* g/l ist, 

Wichtig an unseren Ergebnissen ist die Nonvarianz des Koexistenz- 
punktes. Man kann vor allem tiber den Druck am Schmelzpunkt nicht 
frei verfligen*, eine Tatsache, auf welche die friiher falschlich auf den 
Schmelzpunkt diinner Schichten angewandte Gl. (1) keinen Bezug 
nehmen konnte. 


Der Schmelzpunkt als Grenzfall metastabiler Gleichgewichtszustande 


Zu weiteren Folgerungen gelangen wir, wenn wir im oben angegebenen 
Sinn das Schmelzgleichgewicht als den Grenzfall aller unterkiihlten 
Zustande betrachten, der dadurch gekennzeichnet ist, da8 ein zur Er- 
starrung fithrender Keim praktisch die Masse des fliissigen Tropfchens 
selbst besitzen muB. Da die Einbeziehung wachstumsfahiger Keime 
in unsere Betrachtung auf die Untersuchung des direkten Ubergangs 
fest/fliissig fiihrt, sind wir nunmehr in der Lage, auch die bisher iiber- 
gangene Oberflachenspannung fest/fliissig o”/? in unsere Uberlegungen 
einzuschlieBen. 

Zur Durchfiihrung dieser Absicht sind einige Betrachtungen tiber 
den Zustand im Innern des Trépfchens erforderlich. Wahrend nach 
Fig. 5a im #— 7-Diagramm der Zustand der Dampfphase am Schmelz- 
punkt durch den Punkt (f;;7;—AT;) festgelegt ist, herrscht im 
Trépfcheninnern nach (6) bei der gleichen Temperatur der erhéhte Druck 


po =p5+ rere ; (46) 


* Dieses Ergebnis steht mit der experimentellen Erfahrung in Ubereinstim- 
mung, daB® das Silber auch in allerdiinnsten Aufdampfschichten durch Erhitzungen 
in Elektronenbeugungsapparaturen, in denen ein Druck < 10“ Torr herrscht, 
nicht zum Schmelzen gebracht werden kann [Hanszen, K.-J.: Phys. Verh. 8, 
193 (1957)]. Es sublimiert vielmehr beim Tempern oberhalb 700 °C aus der festen 
Phase vollstandig, da der Schmelzdruck, der in der Gegend des Tripelpunktes 
fiir das ausgedehnte Material (also bei ~ 10-? Torr) liegen muB, wesentlich unter- 


schritten ist. 
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Wir nehmen an, daB der Anstieg des Druckes auf diesen Wert im Bereich 
einer kleinen Zahl » von Atomlagen der Dicke a erfolgt, so daB beim 
Radius (r’/*— ma) der Innendruck erreicht ist *. Innerhalb von der ange- 
gebenen Grenzschicht ist der Zustand des Trépfchens in Fig. 5a also 
durch den Punkt (f°; Tz — ATs) gekennzeichnet. Dieser Punkt liegt 
aber in dem Gebiet, das von der durch die Wirkung des Kapillardruckes 
20’//7vlP um die Betrage 


AT ga — 242 al? 
vIB ~~  FyIB oy yviB 
Ls One? 


By 
Schmelckurvensthar PopplOx) 
, SS 
1 Zustand bel: (F 
pb|_esrerAbna |], Es pe 
a 
Py / b xe : 
if? 20) aN a> 
I Se ES 
hla _g aes a 
€ $f 
ae ror Ale ; S |e 
8 a ee 
eee Schmelopunkt 7 Ps ~ 
= Sg Drejphasen-Koexistenz- S 
vs punht fir m=m*=oco 3 
Sis Be ae ne 4 
PYB(T=05) ae 7/8 (P=c2) 
X SUbI-K. 
OF Beg Wh..<6.7/8 
Alp ~ I ya Ws ie 
PD J= const 7 Li p= const oe 
S oo . * 
Temperatur T keimradien 77” jn der Hissigkeit 
a b 


Fig. 5a u. b. Zustandsdiagramme eines fltissigen Ktigelchens am Schmelzpunkt. a p— T-Diagramm. Die 
Schmelzpunkterniedrigung AT g setzt sich additativ aus den beiden Anteilen AT yg und AT p zusammen, 


b p—r-Diagramm. Die durch oVlB festgelegte Gleichgewichtskurve der Keime im Tropfchen (Kurve IV 
aus der Schar J, /J...V) darf die Kurve der tatsachlichen Druckverteilung (dick ausgezogene Kurve) 
gerade nicht mehr schneiden 


nach links verschobenen Schmelzkurvenschar iiberstrichen wird. Nach 
unseren friiheren Feststellungen beziehen sich diese Kurven auf feste 
Teilchen vom Radius 7”/’, die sich mit der umgebenden Fliissigkeit im 
labilen Gleichgewicht befinden; auf kleinste Keime also, die unter den 
im Diagramm angezeigten Temperatur- und Druckverhiltnissen spon- 
tan wachstumsfahig sind. Insbesondere bezieht sich die den Punkt 
(p°; T; — ATs) schneidende Kurve dieser Schar auf den Radius des 
kleinsten Keims, der 7m Innern des druckhomogenen Gebiets des betrach- 


* Die folgenden Betrachtungen stellen insofern eine gewisse Erganzung zu 
der Gibbsschen Grenzflachenthermodynamik dar, als nunmehr auf das kontinuier- 
liche Druckgefalle in der Grenzflache fliissig/gasformig Riicksicht genommen wird. 
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teten Ivdpfchens gerade noch wachstumsfahig sein darf. Da der Punkt 
(p°; T; — AT) aber den Zustand im Innern des Trépfchens am Schmelz- 
punkt beschreiben soll, darf nach den fritheren Darlegungen kein solcher 
Keimradius 7/’ existieren, der kleiner oder gleich (r°*—ma) ist. Mit 
dieser Forderung gilt also nach (47) fiir die in Fig. 5a eingezeichnete 
Verschiebung der Schmelzkurve: 
vIB 
ee ee 

vIB Lvib o” (yl —na) (48) 
Diese Temperaturverschiebung ist aber nach der aus Fig. 5a folgenden 
Beziehung 


Ape Adee A es (49) 


mit der in (45) angegebenen Schmelzpunktverschiebung AT; und der 
mit der Neigung der Schmelzkurve zusammenhdngenden Temperatur- 
verschiebung AT, in Verbindung zu bringen. Fiir letztere gilt nach 
CLAUSIUS-CLAPEYRON 


Blot : 
Viana 4\ [ 20% 
A iP a) : A 2 
BE ETHIE! \ 8 7) OES BPE ls (50) 


worin Ap. nach (45) einzusetzen ist. 

Wir gelangen so zu dem bemerkenswerten Ergebnis, daB sich die 
Verschiebung der Schmelztemperatur aus zwei Anteilen zusammensetzt : 
Einmal aus der bereits von STRANSKI™ vermuteten Verschiebung A7; der 
Schmelztemperatur durch die Druckerhéhung 20/74 im Trépfchen, 
zum anderen aus der nach der tiblichen Thomsonschen Gleichung zu * 
erwartenden Schmelzpunkterniedrigung AT),. Entgegen ihrer fritheren 
Benutzung bezieht sich die Formel fiir den letztgenannten Anteil aber 
nicht auf den Radius des Trépfchens selbst, sondern auf den Radius 
eines das druckhomogene Innere des Trépfchens vollstandig ausfiillenden 
Keimes im labilen Gleichgewicht. 

Der letzte Effekt wirkt immer im Sinne einer Erniedrigung der 
Schmelztemperatur, der erste wegen der im allgemeinen positiven Stei- 
gung der Schmelzkurve normalerweise im Sinne einer Erhéhung der 
Schmelztemperatur. Je nachdem welcher Effekt tiberwiegt, resultiert 
eine positive oder negative Verschiebung der Schmelztemperatur. Nur 
bei Substanzen mit irregulaérer Druckabhangigkeit der gewohnlichen 
Schmelzkurve (z.B. bei Wasser) kann man ohne weiteres eine Erniedrt- 
gung der Schmelztemperatur kleiner Teilchen voraussagen. 


AbschlieBend muB auf eine interessante Folgerung aus (49) aufmerk- 
sam gemacht werden. Diese Gleichung besagt, daB die Verschiebung 
der Schmelztemperatur entweder nach (44) unter ausschlieBlicher Be- 
riicksichtigung der Grenzflachenspannungen fest/gasférmig und fliissig/ 
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gasfoérmig oder nach (48) und (50) unter Hinzuziehung der dritten J 
Grenzflachenspannung fest/fliissig ermittelt werden kann. Das 1aBt J 


darauf schlieBen, daB die Werte dieser drei Grenzflachenspannungen | 


nicht unabhangig voneinander sind. Tatsachlich folgt durch Auflésen H | 


von (49) eine Ungleichung der Form*: 


oP > F(... Goes Oye ech (51) 9 


die in (52) rechnerisch weiter untersucht werden soll. An dieser Stelle, 
ist nur die Tatsache von Interesse, daB aus den Gleichungen fiir den 


Schmelzpunkt kleiner Teilchen im Gasraum eine Bedingung fiir die nicht | | 


direkt ins Spiel tretende Grenzflachenspannung fest/fliissig hervorgeht. | 


Die gewonnenen Zusammenhange finden nach Fig. 5b im p—r-| 


Diagramm ihre anschauliche Deutung. Die dick ausgezogene Kurve ff 


bezeichnet den tatsdchlichen Druckverlauf innerhalb und auBerhalb 
eines Trépfchens. Der Schmelzdruck ,/g (72.0) =/4(7) einer ausgedehn- 
ten Fliissigkeit, die der gleichen Temperatur 7; — AT; wie das betrach- 
tete Trépfchen unterliegt, ist nach der Konstruktionsgrundlage von 
Fig. 5a durch den von der Schmelzkurve fiir das ausgedehnte Material 
bei der Temperatur T; — AT; festgelegten Wert gegeben**. Er ist die 
Asymptote fiir die hyperbelahnliche*** Gleichgewichtskurve $,). = 
fpz;7 (7) der festen Kerme in der ausgedehnten Flissigkeit, wenn der Keim- 
radius iiber alle Grenzen zunimmt. Wir betrachten nun die Grenz- 
flachenspannung fliissig/fest als unbekannt und tragen in Abhangigkeit 
von diesem Parameter of” eine Schar von Gleichgewichtskurven 
yp (o8!”) in die Figur ein. 

Die Gleichgewichtskurven der festen Keime im Trépfchen sind inner- 
halb des druckhomogenen Gebietes, also im Bereich 0<7/? < (7°/* — na) 


* Es mu8 betont werden, da8 es sich bei den in die Gl. (51) eingehenden Grenz- 
flachenspannungen fest/gasformig und fliissig/gasférmig um die unter Umstanden 
durch Fremdadsorption modifizierten GréBen handelt. Die Grenzflachenspannung 
fest/fliissig bezieht sich auf den im Trépfchen herrschenden Druck, der iiber den 
Kapillardruck ebenfalls von der Fremdadsorption an der Grenzflache fliissig/ 
gasf6rmig abhangt. 

** DaB der Zustand (Py/p(r=oo); Ts — ATs) bei einer negativen Schmelzpunkt- 
verschiebung, wie z.B. in Fig. 5c dargestellt, nicht absolut stabil ist, ist fiir die 
obige Begriffsbildung unerheblich. 

*x* Bei Keimen mit kleineren Radien als dem Trépfchenradius bewegen wir 
uns allmahlich aus dem Giiltigkeitsbereich der angegebenen Gleichungen heraus. 
Wir diirfen aber annehmen, da auch hier der Verlauf der Gleichgewichtsdrucke 
noch ,,hyperbelahnlich“ ist. — Da in unserem Modell Fliissigkeit und feste Phase 
als einkomponentig vorausgesetzt wurde, kénnen wir nicht mehr annehmen, da 
die festen Keime in der Fliissigkeit durch die Einwirkung von Adsorptionserschei- 
nungen kugelférmig abgerundet sind. Auch dieses stellt kein Hindernis fiir die 
Anwendung der obigen Betrachtungen dar, da fiir kleine (Wulffsche) Kristalle 
gleichlautende Formeln gelten (vgl. z.B. R. DEray u. I. PRiGoGINE: l.c.4, S. 232 tta\e 
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die gleichen wie in der betrachteten Fliissigkeit. Fiir Keime aber, 
deren GréBe sich kaum von der TrépfchengréBe unterscheidet, die also 
nur von einem extrem diinnen Fliissigkeitsfilm umgeben sind, ist 0” nicht 
mehr unabhangig vom Keimradius, sondern geht fiir 7”/ — pl (oF /o%)8 
kontinuierlich in den Wert o}/ iiber*. Bei diesen 7-Werten muB 
also der hyperbolische Abfall der Gleichgewichtskurven wesentlich ge- 
stort sein: Sie enden beim Abszissenwert fiir den Radius 7”/* des véllig 
erstarrten Trépfchens. Uber den zugehérigen Ordinaten-Endwert 
k6énnen folgende qualitative Aussagen gemacht werden: 

a) Jene Gleichgewichtskurven der angenommenen Schar, welche 
die Kurve des tatsachlichen Druckverlaufes im Trépfchen schneiden 
(also in Fig.5b die Kurven I bis I//), legen dort im Sinne von Fig. 2 
labile Gleichgewichtszustande fest. Sie kénnten also nur zu unter- 
kiihlten Zastanden des Trépfchens gehéren. Als Gleichgewichtskurven 
miiBten sie bei 7”/* im Gleichgewichtsdruck des vdllig erstarrten 
Tropfchens enden. Da dieser Endzustand als absolut stabil angesehen 
wird, muB der zugehorige Gleichgewichtsdruck, und somit auch die 
Endordinate der betrachteten Gleichgewichtskurven, tiefer als der ent- 
sprechende Wert fiir das Trépfchen am Schmelzpunkt legen. 

b) Jene Kurven der Schar, welche so hoch legen, daB sie den tat- 
sachlichen Druckverlauf im Tropfchen nicht mehr schneiden (in Fig. 5b 
also Kurve V), koénnten entsprechend nur auf Trépfchen oberhalb des 
Schmelzpunktes bezogen werden und miiSten demnach bei 7”/* oberhalb 
des Schmelzdrucks des Trépfchens enden. 

c) Die Gleichgewichtskurve, welche die beiden Teilscharen a) und b) 
voneinander trennt (in der Figur die Kurve JV), gehért zum stabilen 
Schmelzpunkt. Sie endet bei 7’”* im Schmelzdruck des Trépfchens. 

Voraussetzungsgema8 sollte unsere Figur die Verhaltnisse am 
Schmelzpunkt darstellen. Demzufolge kann nur die unter c) beschriebene 
Kurve die gesuchte Gleichgewichtskurve aus der Schar der hypotheti- 
schen Kurven sein. Fiir diese ergibt sich aber aus der Figur sofort mit 
(24c) der die Gl. (51) in anschaulicher Weise bestatigende Zusammenhang 


7 s (oe Pypiec)) 


(52) 
pylb 


4s M, T (1/0 — 1/0”) 


Den vorstehenden Uberlegungen haftet noch eine gewisse Speziali- 
sierung an, da keine Uberschneidungen der beiden fraglichen Kurven 


*x Ebenso ist zu erwarten, daB der Wert fiir die Grenzflachenspannung oP la 
bei wachsendem Keim in der Fliissigkeitshaut in anderer Weise auf Null absinkt 


als ohne einen solchen. 
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im Bereich der Fliissigkeitshaut berticksichtigt wurden. Es steht aber | 
gedanklich nichts im Wege, auch dort noch Schnittpunkte zuzulassen. | 
Ware es aber méglich, daB z.B. die zu einer Unterkiihlung gehdrige |f 
Gleichgewichtskurve kurz vor ihrem Endpunkt die tatséchliche Druck- |f 


kurve noch einmal, und zwar im Sinne eines stabilen Gleichgewichts | 
schnitte, so wiirde eine nur wenige Atomlagen starke geschmolzene ff 


Oberflichenschicht auf dem erstarrten Teilchen im stabilen Gleich- | 
gewicht zuriickbleiben. Der oben betrachtete Endpunkt der Gleich- | 
gewichtskurve brauchte sich dann nicht mehr auf ein stabiles Gleich- 
gewicht zu beziehen. Seine Lage bliebe in der vorliegenden Betrach- 
tungsweise unbestimmt. Das Vorhandensein solcher Schichten wiirde 
eine eingehende Kritik des Schmelzpunktbegriffs zur Folge haben. 


So fithren auch diese Uberlegungen zum Problem des sog. ,,Ober- 
flachenschmelzens‘‘. Es soll in einer folgenden Arbeit unter Verwen- 
dung thermodynamischer Mittel ausfithrlicher behandelt werden. 


Zusammenfassung 


Fiir die Schmelzpunktverschiebung kleiner kugelf6rmiger Teilchen 
in Abhangigkeit von ihrer Masse werden Gleichungen angegeben, die 
unter der Voraussetzung giiltig sind, daB auf der Oberflache der festen 
Teilchen keine geschmolzenen Oberflachenschichten vorhanden sind. 
Als Schmelztemperatur wird die Temperatur der stabilen Koexistenz 
fester und fliissiger Teilchen gleicher Masse in einer gemeinsamen Gas- 
phase definiert, d.h. insbesondere die Temperatur, bei der im Innern 
der fliissigen Trépfchen kein fester Keim wachstumsfahig ist. 


Zur Beriicksichtigung von Adsorptionserscheinungen auf den Phasen- 
grenzflachen wird in der Gasphase neben der Grundsubstanz das Vor- 
handensein eines Fremdgases angenommen. Da die Zahl der Freiheits- 
grade des Systems ,,kleines festes Teilchen/Gasraum/kleines fliissiges 
Teilchens’* — entgegen den Angaben des Gibbsschen Phasengesetzes fiir 
Systeme mit vernachlassigbaren Grenzflachenerscheinungen — un- 
abhangig von der Zahl der Phasen um eins gréBer als die Zahl der Kom- 
ponenten ist, hangt die Lage des Koexistenzpunktes dieser Phasen von 
den beiden Teilchenmassen und dem Partialdruck des Fremdgases ab. 
Letzteres beeinfluBt den Koexistenzpunkt praktisch nur durch die 
Erniedrigung der Oberflachenspannungen im Sinne des Gibbsschen 
Adsorptionsgesetzes. 


Die bei festgehaltenem Zusatzgasdruck in Abhangigkeit von den 
beiden Teilchenmassen noch verbleibende doppelte Mannigfaltigkeit 
von Koexistenzpunkten beschreibt im allgemeinen metastabile Zu- 
stande. Nur jene Koexistenzpunkte, welche der zusatzlichen Bedingung 
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unterliegen, daB sie sich auf feste und fliissige Teilchen gleicher Masse 
beziehen sollen, beschreiben stabile Zustande. Diese einfache Mannig- 
faltigkeit ist fiir die gesuchte Schmelzpunktverschiebung kleiner Teil- 
chen in Abhangigkeit von ihrer Masse zustandig. Damit sind Schmelz- 
temperatur und Schmelzdruck eindeutig durch die Thomsonsche Ver- 
schiebung der Sublimationskurve und der Verdampfungskurve fest- 
gelegt. 

Wie die nahere Untersuchung des Zustands eines Trépfchens im 
p — T-Diagramm lehrt, setzt sich die Verschiebung der Schmelztempera- 
tur aus zwei Anteilen zusammen: a) der durch den Kapillardruck der 
fliissigen Teilchen verursachten (in Systemen mit regularer Schmelz- 
kurve stets positiven) Schmelzpunktverschiebung und b) der durch 
die Thomsonsche Verschiebung des Gleichgewichtsdruckes der labilen 
Keime in den fliissigen Teilchen bedingten Schmelzpunkterniedrigung. 
Ob insgesamt eine Schmelzpunkterhéhung oder -erniedrigung resultiert, 
muB von Fall zu Fall entschieden werden. Nur bei Substanzen mit 
irregularer Schmelzkurve sind beide Anteile negativ, und es ist mit 
Bestimmtheit eine Schmelzpunkterniedrigung vorauszusagen. 

Zwischen den Grenzflachenspannungen der festen und fliissigen Teil- 
chen gegeniiber dem Gasraum und der Grenzflachenspannung fester 
Keime im fliissigen Teilchen ]aBt sich ein Zusammenhang in Form einer 
Ungleichung herleiten. 

Die AuBerachtlassung geschmolzener Oberflachenschichten erscheint 
als echte Einschrankung. Uber nahere Untersuchungen zu diesem 
Thema wird spater zu berichten sein. 

Herrn Professor KOHLER danke ich fiir zahlreiche fruchtbare Diskussionen zu 


diesem Thema, Herrn Professor Haase fiir einige wertvolle schriftliche Hinweise 
und Herrn Professor KRATZER fiir die Durchsicht eines Entwurfs dieser Arbeit. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gottingen 


Statistische Gewichte fiir ein System vieler Teilchen 
mit beliebigen Spins 
Von 
MARTIN KRETZSCHMAR* 


(Eingegangen am 4. September 1959) 


YEIVIN and DESuatir derived by combinatorial methods a closed formula for the 
statistical weight of the states with spin T in a system of many particles with spin 
z and spin1. Here a grouptheoretical method of derivation is given, which is 
applicable — contrary to the combinatorial method — also to more general cases. 
As an example the formula of YEIvin and DESuHAatiT is generalized for a system 
of particles with spin %, spin 1 and spin 3. 


§1. Einleitung 

Wenn man in FERMIs statistischer Theorie?>? fiir die Vielfachproduk- 
tion von Elementarteilchen in hochenergetischen Prozessen die Erhal- 
tung des Gesamtisospins beriicksichtigen will, ohne gleichzeitig die 
Ladungsverteilung im Endzustand zu analysieren, dann st68t man auf 
folgende Frage: Wieviel linear unabhangige Isospinfunktionen zum 
Gesamtisospin J und der 3-Komponente M; gibt es, weun man ein 
System von f, Teilchen mit Isospin $, k, Teilchen mit Isospin1, kg 
Teilchen mit Isospin 3, ... betrachtet? Diese Anzahl, OLE die 
natiirlich nur von T, nicht aber von M; abhangt, bezeichnet man als ein 
statistisches Gewicht. 

Wenn man annimmt, da fiir das statistische Gleichgewicht in 
FERMIS Theorie nur Nukleonen und z-Mesonen eine Rolle spielen, dann 
kommt man mit den Gewichten Book: aus. Fiir diese Gewichte haben 
YEIVIN und DESHALIT? (vgl. auch RacaH‘*) geschlossene Formeln an- 
gegeben und mit deren Hilfe die 21) bos. tabelliert. Bessere Uberein- 
stimmung mit dem Experiment erhalt man jedoch, wenn man auch das 
angeregte Nukleon-Isobar mit 7 =? bei der Berechnung des Gleich- 
gewichtszustandes beriicksichtigt und wie ein gewohnliches Elementar- 
teilchen behandelt, wobei man annimmt, daB es erst nach Verlassen des 


* Zur Zeit am Lawrence Radiation Laboratory der University of California, 
Berkeley/California. 

1 FERMI, E.: Progr. Theor. Phys. 5, 570 (1950). 

2 BELENKIJ, S.Z., V.M. MaKsIMENKO, A.I. Nrxr8ov u. I. L. RozEntTAt: Fortsch. 
Phys. 6, 524 (1958). 

3 YEIVIN, Y., u. A. DESHALIT: Nuovo Cim. 1, 1147 (1955). 

4 Racau, G.: Atti Accad. Lincei, Rendiconti 17, 386 (1933). 
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Reaktionsvolumens in ein Nukleon und ein z-Meson zerfallt?:5, Man 
bendtigt dann die statistischen Gewichte ae ee Diese sind von 
BARASENKOV und BARBASEV® mit Hilfe von Rekursionsformeln berech- 
net und tabelliert worden. Andere Autoren haben in analoger Weise 
den méglichen Einflu8 einer 7—a-Resonanz mit T=0, T=1 oder 


T =2 diskutiert7:8, 


Wir wollen im folgenden zeigen, wie die Formel von YEIVIN und 
DESuHauir auf die allgemeineren Falle ausgedehnt werden kann. Da 
eine Verallgemeinerung der von YEIVIN und DESHALIT angestellten 
kombinatorischen Uberlegungen mit betrachtlichen Schwierigkeiten ver- 
bunden ist, werden wir eine gruppentheoretische Methode entwickeln, 
die sehr rasch zu den gewiinschten Formeln fiihrt und iiberdies auf 
beliebig allgemeine Falle anwendbar ist. Die Formel von YErIvin und 
DESHALIT erhalt man mit dieser Methode fast ohne Zwischenrechnung. 


§2. Die gruppentheoretische Methode 


Wir wollen die folgende Frage beantworten: Gegeben seien k, Teil- 
chen vom Spin ¢4,, ky Teilchen vom Spin ¢,, ..., k, Teilchen vom Spin #,. 
Wieviele linear unabhangige Zustande zum Gesamtspin T und der 
3-Komponente M; kénnen wir fiir dieses System konstruieren? Fiir die 
gruppentheoretische Formulierung® dieser Frage betrachten wir ein 
Kronecker-Produkt von Darstellungen der 3-dimensionalen Drehgruppe, 
namlich das Kronecker-Produkt von f, Darstellungen zum Spin ?,, 
k, Darstellungen zum Spin#,,..., k, Darstellungen zum Spiné,. Wir 
fragen, wie dieses Kronecker-Produkt in irreduzible Darstellungen der 
Drehgruppe zerfallt und wie oft unter diesen die Darstellung zum Spin T 
vorkommt. Diese Frage wird ausgedriickt durch 


an (il = Del, rel TI. 4) 


Hier bezeichnet [¢] den Charakter einer Darstellung der 3-dimensionalen 
Drehgruppe zum Spin ¢*, g\")_,, ist das gesuchte statistische Gewicht. 

* Falls man nicht mit zweideutigen Charakteren arbeiten will, betrachte man 
zunichst die Uberlagerungsgruppe der Drehgruppe. 

5 BarASENKOV, V.S., M.B. BarBASEV u. E.G. BuBELEV: Nuovo Cim. Suppl. 
7, 117 (1958). — CeRuLus, F., u. R. HacEporN: CERN-preprint. 

6 BARASENKOV, V.S., u. B.M. BarBasev: Nuovo Cim. Suppl. 7, 19 (1958). 

7 Gord, T.: Nuovo Cim. 8, 625 (1958). 

8 EBERLE, E.: Nuovo Cim. 8, 610 (1958). 

9 Fiir die gruppentheoretischen Grundlagen vgl. man Kap. VII und VIII in 
H. Boerner, Darstellungen von Gruppen. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 


1955. 
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Im Fall von lauter Teilchen mit Spin $ erhalt man folgendes Ergebnis*: * 


ah aa ee Bay (2a) 
T Peat (2b) 
y, (1) = *. > (s",] 


Spezialfalle hiervon sind y, (5)=1 und y, (7) =0 fiir T> a Der Kern 


der Uberlegungen von YEIVIN und DESHALIT ist dieses: Man betrachte 
die Teilchen mit Spin 1 als zusammengesetzt aus fiktiven Teilchen 
mit Spin $ und versuche, die statistischen Gewichte fiir ein System 
von Teilchen mit Spin 1 aus den Formeln (2) abzuleiten. Die hier zu- 
grunde liegende Idee ist sehr allgemein und 1aBt sich in der Sprache der 
Gruppentheorie so ausdriicken: Der Charakter [¢] einer Darstellung zum 
Spin ¢ ist ein Polynom in dem Charakter [3] der Darstellung zum Spin 3. 
Die einfachsten Beispiele sind 


[0] = [2}° lt ale P4)5 ah ) 
Za [= aoe el (3) 
Mi Tae tele Ale Po ees 
Der allgemeine Beweis folgt mit Hilfe von (2) durch Induktion aus 
(= 1 — Deel. (4) 
f= { 


Formeln fiir die statistischen Gewichte gewinnt man nun in folgender 
Weise: Man setze (3) in (4) ein und erhalt z.B. 


ah = gh $8 has) ae) 
m=0 (5) 


lz] 
he 
seats Me ley Fala Dish wae 


Mit Hilfe von (2) ergibt sich 


Ry 
OR) = SS __4)Ra+m 21 A ky ce (6) 
Sik = > (sl) ee 

i, ky +2m+1 


m at ST 


Dies ist die Formel von YEIvIN und DESuatit. Eine Formel fiir die von 
BARASENKOV und BarRBASEV tabellierten Gewichte gewinnt man in der 


* Man kann dieses Resultat auch erhalten, indem man sich uberlegt, daB y,(T) 
die Dimension derjenigen Darstellung der Permutationsgruppe von k Dingen ist, 


welche zu dem Young-Diagramm mit zwei Zeilen der Langen ils + T und i) —T 
2 


gehort. (Vgl. BoERNER®, S. 101, Satz 4.2, S. 121, 3atz 3.5 und S. 254, Satz 6.1) 
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gleichen Weise. Ausgehend von (1) 


[2] (1)" 3)" = x ortrk Le | 
erhalt man durch Einsetzen von (3) 


ji 


Be a= | (Soe (= 2) Nea a 


m Nn 


m=0 n=0 i 
Ry Re 
= >» oe (— Ayer eee, Seah ie [a] thet 2 (m+n) 
m}\n} -? ; 
m=0 n=0 


Mit Hilfe von (2) findet man folgende Formel fiir die statistischen Ge- 
wichte: 


ky ky—n” 
% Oe a4 
n= > 1 ean ! x | 


ky + Rg + 2(m+n) +4 


h Se Ry + hg 2(m =>) F141 (8) 
2 3 
dled — -m+nu— T | 


Die statistischen Gewichte kénnen in jedem anderen Fall in der gleichen 
Weise berechnet werden, das Resultat wird jedoch immer komplizierter, 
je héher die Spins der beteiligten Teilchen sind. Es ist bemerkenswert, 
daB selbst im allgemeinsten Fall der Gesamtspin in einer sehr einfachen 
Weise in die Formel eingeht, namlich nur in einen einzigen der Binomial- 
koeffizienten. 

Der Verfasser méchte Herrn Dr. F. CeruLus (CERN) und.Herrn Dr. R. HaGe- 
DORN (CERN) fiir einige interessante Diskussionen tiber FERMIS statistische Theorie 
danken, welche den AnlaB zu den obigen Uberlegungen gaben. Das Manuskript 
der Arbeit wurde angefertigt, wahrend der Verfasser Stipendiat der National 
Academy of Sciences of USA, Washington D.C., war. Auch dieser Institution méchte 
er herzlich danken. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gottingen 
Zur Theorie der Wignerschen Supermultipletts 


Von 
MARTIN KRETZSCHMAR* 


(Eingegangen am 4. September 1959) 


Die Spin- und Isospinfunktionen eines Systems von N Nukleonen werden betrachtet 
und in Supermultipletts eingeteilt, d.h. in Klassen von Funktionen mit den gleichen 
Symmetrieeigenschaften bei Permutationen der N Nukleonen. Es wird eine ein- 
fache, aber ganz allgemeine Formel hergeleitet, aus welcher man ohne jede Zwi- 
schenrechnung sofort ablesen kann, welche Kombinationen (S, 7) von Gesamt- 
spin S und Gesamtisospin T in einen Supermultiplett mit vorgegebener Permuta- 
tionssymmetrie zulassig sind. Die Herleitung der Formel bedient sich gruppen- 
theoretischer Methoden, die Anwendung ist jedoch véllig elementar und erfordert 
im wesentlichen nur das explizite Niederschreiben des Resultats. 


§1. Einleitung 


Bei der Behandlung eines Kernmodells, bei dem in erster Naherung 
die Spin- und Isospinabhangigkeit des Hamilton-Operators vernach- 
lassigt ist, wird man vor die Aufgabe gestellt, den rdumlichen Anteil der 
Wellenfunktion, der bestimmte Symmetrien bei Vertauschung der 
A Nukleonen besitzt, durch Hinzufiigen der Spin- und Isospinfunktionen 
zu einer total antisymmetrischen Gesamtwellenfunktion zu erganzen. 
Der Spin- und Isospinanteil der Wellenfunktion mu8 dann ebenfalls 
eine wohldefinierte Permutationssymmetrie besitzen, welche ,,adjun- 
giert’’ zu der des raumlichen Anteils ist. Diese Symmetrie legt fest, 
welche Werte des Gesamtspins S und des Gesamtisospins T auftreten 
kénnen. Die zu derselben Permutationssymmetrie gehérigen Funktionen 
sind unter obigen Voraussetzungen tiber den Hamilton-Operator ent- 
artet und werden zu den sog. ,,Wignerschen Supermultipletts‘‘ zu- 
sammengefaBt!. 


Obgleich die ftir die Kernphysik interessanten Supermultipletts 
bereits vor langerer Zeit analysiert wurden, ist es von mehr grundsatz- 
lichen Gesichtspunkten aus von Interesse, mittels einer einfachen, aber 
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allgemeinen Formel das Bauprinzip der Supermultipletts durchsichtig 
zu machen. Wir werden im folgenden eine Formel angeben, auf Grund 
deren man bei gegebener Nukleonenzahl und gegebener Permutations- 
symmetrie ohne irgendwelche Zwischenrechnung unmittelbar die er- 
laubten Kombinationen von S und T niederschreiben kann. 

Die bisher benutzten Verfahren zur Analyse der Supermultipletts 
sind: 

a) Eine Methode der schrittweisen Konstruktion, beginnend bei 
N =1 und N =2, bei welcher man aus den bereits konstruierten Spin- 
und Isospinfunktionen fiir N—1 Nukleonen durch Symmetriebetrach- 
tungen und die Anwendung der Additionsgesetze fiir Vektoroperatoren 
die Funktionen fiir N Nukleonen ableitet. Mit Hilfe dieser Methode 
wurde eine Analyse vieler Supermultipletts mit N<14 durchgefiihrt 
und das Resultat tabellarisch angegeben®: °. 

b) Die Berechnung des Gewichtes N;; der Kombination (S, 7) 
mittels einer allgemeinen Formel, wenn ein Supermultiplett mit be- 
stimmter Permutationssymmetrie vorgegeben ist’. Dieses Verfahren 
erfordert jedoch einige Zwischenrechnung, bevor man die Struktur der 
Supermultipletts vollstandig angeben kann. 

Nach der hier mitgeteilten Formel zu suchen wurde nahegelegt durch 
den Hinweis von ELior®, daB die Zerlegung einer Darstellung der 
3dimensionalen unitaren Gruppe nach Darstellungen der 3 dimensio- 
nalen Drehgruppe eine sehr tibersichthche Form gewinnt, wenn man die 
Darstellungen der Drehgruppe in gewissen Serien anordnet*. Dieses 
Ergebnis 1a8t einen ahnlichen Zusammenhang fiir die 4dimensionale 
unitdare Gruppe und damit fiir die Struktur der Supermultipletts ver- 
muten. 

§ 2. Die allgemeine Strukturformel 


(Der Leser, der nur an der Anwendung, nicht aber an der Herleitung 
der Formel interessiert ist, mag den Abschnitt a iiberschlagen und gleich 
bei Abschnitt b beginnen.) 

a) Ein einzelnes Nukleon besitzt im Spin- und Isospinraum vier 
linear unabhangige Zustande. Wenn diese vier Zustande entartet sind, 
die Energie also nicht von den Spin- und Isospinvariablen abhangt, kann 
man in diesem Raum beliebige 4dimensionale unitare Transformationen 


x Im Zusammenhang mit mathematischen Untersuchungen hat schon F.D. 
MuRNAGHAN® einen solchen Hinweis gegeben (fiir beliebige Dimension), ohne jedoch 
allgemeine Formeln abzuleiten. 

5 Jann, H.A.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 201, 516 (1950). 

6 FLOWERS, B.H.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 210, 497 (1952). 

7 Racan, G.: Rev. Mod. Phys. 21, 494 (1949). 

8 Exxiot, J.P.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 245, 128 (1958). 

9 MuRNAGHAN, F.D.: Proc. Nat. Acad. Sci. U.S.A. 38, 973 (1952). 
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ausfiihren, d.h. man hat eine Symmetrie beziiglich der 4dimensionalen 


unitaren Gruppe Ul,. Diese enthalt die 4dimensionale volle orthogonale | 
Gruppe ©,, die 4dimensionale Drehgruppe 04") und ein direktes Pro- J 
dukt zweier 3dimensionaler Drehgruppen Dg” x 3" als Untergruppen ff 


(vgl. H. BoERNER?®, S. 237): 


UL, Spo > Ss oak: (1) J 


Bei der letzteren Untergruppe kénnen wir den einen Faktor mit I} 
Drehungen im Spinraum, den anderen mit Drehungen im Isospin-Raum J 


assoziieren. 


In einem System von N Nukleonen fassen wir die Spin- und Isospin- | | 


funktionen aller Nukleonen zu einer Gesamtfunktion zusammen. Fiihrt | 
man im Spin- und Isospin-Raum jedes einzelnen Nukleons Transfor- | 
mationen der Gruppe ll, aus, so transformiert sich die Gesamtfunktion | 


der N Nukleonen wie ein N-stufiger Tensor im 4 dimensionalen Raum!>??, 


Im Raum der 4% linear unabhangigen Gesamtfunktionen wird daher die- 
jenige Darstellung der Gruppe U, induziert, welche mit dem N-stufigen | 
Tensorraum in vier Dimensionen verkniipft ist (U4). Diese Darstellung 


besitzt folgende Zerlegung in irreduzible Darstellungen (vgl. H. BoER- 
NERD? 5S. 120185) 

Wan = Dy ep trtrts Ws, Gaterto ted (2) 

fhifetsts 

Hier ist {ffofsfs} das Symbol fiir ein Young-Diagramm mit vier Zeilen 
der Langen f,, fo, /s, fg, welches die irreduziblen Darstellungen von Uy, 
und gleichzeitig die Permutationssymmetrie der Tensoren des zugehérigen 
Darstellungsraumes charakterisiert. d,,;,;,;, ist die Dimension der zum 
Young-Diagramm {/,/./3f,} gehdrigen Darstellung der Permutations- 
gruppe der N Nukleonen. Daraus folgt, daB {fAfofsf,} auch die Permu- 
tationssymmetrie der Spin- und Isospin-Gesamtfunktion der N Nu- 
kleonen kennzeichnet. In die Konstruktion der totalantisymmetrischen 
Gesamtwellenfunktion des Kerns gehen neben einem Satz von Ts tet ta 


Ortsfunktionen zur ,,adjungierten“ Symmetrie je eine Funktion aus | 


jeder der dy ;,;,;3 Aquivalenten Darstellungen Ug ¢,;,;, jen re Die 
Anzahl der total antisymmetrischen Gesamtwellenfunktionen, die man 
aus einem Satz von Ortsfunktionen der adjungierten Symmetrie kon- 


struteren kann, ist also gleich der Dimension der Darstellung Uy Gi dipe 


10 BoERNER, H.: Darstellungen von Gruppen. Berlin-Goéttingen-Heidelberg: 
Springer 1955. 

M Racan, G.: Group Theory and Spectroscopy, (Vorlesungsausarbeitung) 
Institute for Advanced Study, Princeton, 1951. 

 WeyL, H.: Gruppentheorie und Quantenmechanik. Leipzig 1931. 
; 13 Jaun, H.A., u. H. VAN WIERINGEN: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 209, 502 
1951). 
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und die zulassigen Werte von Gesamtspin S und Gesamtisospin T kann 
man bestimmen, indem man die Gruppe U, auf die Untergruppe D%° x Os? 
einschrankt und sich iiberlegt, in welcher Weise hierbei die Darstellung 
Us 7,4, js WN irreduzible Darstellungen O§5 x Os'r zerfallt. Man hat 
also — in leicht verstandlicher Symbolik — nach einer Formel 


th fots ta} SSN T) (3) 


zu suchen. Wir werden aber nicht, wie RACAH’, eine allgemeine Formel 
fiir NO;-- ableiten, sondern durch geeignete Anordnung der Summation 
zu erreichen suchen, daB die Kombination (S, 7) nicht einmal mit dem 
Gewichtsfaktor Nf;"°/, sondern Nf&;:/* mal mit dem Gewichtsfaktor 1 
auftritt. Auf diese Weise wird das Zerlegungsgesetz (3) sehr durchsichtig 
werden, und zur Bestimmung eines Supermultipletts hat man nur die 
betreffenden Summationen explizite hinzuschreiben. Der wesentliche 
Schritt ist die Zerlegung der Darstellung Uy y, ;,;,;, in irreduzible Dar- 
stellungen 04 (.,,) (€12¢:20) der vollen orthogonalen Gruppe Q,. 

Diese Zerlegung aa a > Tsn [1» 2] wird durch die (in §3 her- 


geleitete) Formel (6) esapriebed! Der Rest ist trivial. Bei der Beschran- 
kung von ©, auf die Drehgruppe 04° zerfallt die Darstellung 04 ¢., ..) 
in die beiden Darstellungen Of7,,..) + O4'/.,,—c,), falls e.=:0, sie bleibt 
hingegen irreduzibel, wenn e, =0 eer H. BoERNER?®, S. 234 und S. 87). 
Bei der Beschrankung von 4" auf O§" x O§" schlieBlich hat man 
folgende GesetzmaBigkeit, wenn man O§"s x O3'> kurz mit (S, T) be- 


zeichnet : 


OW =(2i4 1548) OW = (454 ais | 
; D ; 
5 


~4,[e1, €2] a) 


b) Indem wir das Ergebnis von §3 vorwegnehmen, k6énnen wir jetzt 
das allgemeine Strukturgesetz der Supermultipletts beschreiben: 


Satz 1. Gegeben sei ein Supermultiplett, dessen Symmetrie bei 
Permutationen der N Nukleonen durch das Young-Diagramm {f;/2/3/4} 
beschrieben wird*. Das Symbol (S, 7) bedeute einen Satz von 
(2S +1) (27 +1) Funktionen zum Gesamtspin S und Gesamtisospin Tf. 


* Man kann dieselbe Symmetrie auch durch eine ,,Partition“ (n,, my, %3, 4) 
beschreiben, wo 2,=f,—fg, Y2=fe—fs, "9=f3—fy, M4 =f, und N= +2n,+ 
3n,-+4n, ist. (In unserer Bezeichnungsweise (Satz 2) ist ny =1, Ny= mM, Ng Nn). 
Saoes man kann die Wignerschen Be, ee be verwenden!, wo P = 
= (My + 2M, + M3) = = (+t —fs—fa)> P’ =} (m+) = 3 —-h+is—h), ios ms 
© (ny — 3) = = (h ts fg+fa). (Vgl. J.M. Bratt u. V. ‘WrISsKOPF: Theoretical 
Nuclear Physics. New York-London: Wiley 1952.) 
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Dann kann man die Zerlegung 
th tots ta} Teas (S, T) 


des Supermultipletts erhalten, indem man auf der rechten Seite von i 
Formel (6) in Satz 2 folgende Ersetzung vornimmt: 


+ &, = = ale é&, @ 
[é1,€2] > (4 = » S “| ie 2 = A 2 [e,, 0] + (2,4) (5) 


Satz 7. Es gilt 


m+j—k l+n : 
Min (l,n) m4+j 7 or! 
{i fefata == 2 2 ba » [2(¢ +4) +-'k,.ky +p 
7=0 k=] h=0 &§=Smin 
Min (/,m) 7-1 cmt» ane 
so ye) = Dy = Wee) i ei (6) 


Pah OF ee (Gules g=min 


Min (1, n)—1 
eS - 


—+n%m ye 2 7, S| . 
Dabei ist 
m =% (1+ (—1)/ (6b) 


(so daB 1). =), +/.+fs+h = NN) 


a 
— wenn a gerade 


(2) ae (6c) 
2 a—1 
—,— wenn a ungerade 
O wenn/-+ n gerade und m +7 —k gerade 
8min = {3 wenn/+yn ungerade (6d) 
1. wenn /-+™m gerade und m+ 7—k ungerade 
iat — a wenn Min (/, 2) gerade 
s=2s +1 


(6e) 


/ 


if == ONE : 
: wenn Min (/,”) ungerade. 


S=25 
Falls das Young-Diagramm des Supermultipletts nur aus 1 oder 2 Zeilen 


besteht, ergeben sich erhebliche Vereinfachungen in Formel (6). Nur 
der erste Term auf der rechten Seite bleibt iibrig. Man erhalt: 
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Satz 3. Es gilt 


j=) 


wenn / gerade und m —k gerade 


Smin = wenn / ungerade (7a) 


= ple 


wenn / gerade und m — k ungerade 


1 


2 
Vil pele ea (3) 
§=8min 
O wenn / gerade 
§min = 1 (8 a) 
2 wenn / ungerade 


Wir wollen die Anwendung dieser Formeln an einigen Beispielen illu- 
strieren : 

1. Das Supermultiplett zur Symmetrie {3, 1, 4}: 

Es ist 1 =2, m=0 und n=1. Der erste Term von Formel (6) ergibt 


$ 
J+ 2 Pe +4,4) = [47 0) + [3,0] ++ [24]. 


T Me 
ff. 
iw) 


Der zweite und dritte Term liefern keinen Beitrag. Man findet daher 
nach Satz 1 folgende Spin- und Isospinkombinationen : 


3,414,143 = (4) +4. +4.)4+6.8. 


2. Das Supermultiplett zur Symmetrie {8, 3, 3}: 
Psst (5, mi =0;'7 =3.) Der erste Term: von Formel (6)-ergibt 


2 xt [2g +9,9] [0, 0] + [2, 0] + [4, 0] + [6, 0] + [8, 0] 
ol + [4,17 +B,4) + 5,4) + 17.4] 

+ [2,2] + [4,2] + [6, 2] 

a oh beer ee aerials 


Der zweite Term in Formel (6) liefert nur etwas, wenn 


2 0 1 [2(g +1) +0,0] = [2,0] + [4,0] + [6, 0] 


, 12 (EE) ete ee Ue eaenae tle 


—_ 
| 
we 
a 
| 
—s 
cS 
| 
— 
iter iMes 
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Der dritte Term schlieBlich ergibt 


== x ¥ [27 928] =— 10f0] S202). 


Nach Satz 1 ergibt sich also folgende Struktur fiir das Supermultiplett : 


{8,3,3}= (2,2)4+ 6,3) 344) 
440) S24) SiGa2) 421453) 
iy ce. 4 
tt) eee eee 4. und 3. Term 
eet) rae in Formel (6) 
+ (1,3) + (2, 4) 
Pd (0, 3) ate (1, 4) 
Tihs 0) mete) 
+ (4,4) + (2, 2) + G, 3) rae 
+ (2, 1) + G, 2) | Te teeeeel (6). 
t= (45.2) == (253) 


Dieses Beispiel 1a4Bt den Bau der Formel (6) durchsichtig werden; den 
Hauptbeitrag liefert der 1. Term, die iibrigen sind gewissermaBen 
Korrekturterme. Die Glieder des 3. Terms heben sich stets gegen einige 
Glieder des ersten Terms weg. Der wesentliche Punkt in Formel (6) 
ist die serienweise Anordnung der einzelnen Glieder, welche besonders 
im 1. Term deutlich sichtbar wird. Dieser Serienstruktur ist es zu ver- 
danken, daB die Auswertung der Satze 1, 2 und 3 vollig elementar ist: 
Die Anordnung der Serien bewirkt, da eine bestimmte Kombination 
(S, T) gerade so oft auftritt, wie ihr Gewicht No7 angibt. Man hat nur 
die Summation explizite hinzuschreiben und man ben6tigt insbesondere 
keinerlei gruppentheoretische Uberlegungen. 


§ 3. Beweis von Satz 2 und Satz 3 


Wir beweisen zundchst Satz 3. Wir gehen hierzu von einem allge- 
meinen Theorem iiber die Reduktion von Darstellungen der »-dimensio- 
nalen unitaren Gruppe auf Darstellungen der 2-dimensionalen orthogo- 
nalen Gruppe aus*. Auf die Darstellungen {f, /,.} der Gruppe U, zuge- 
schnitten lautet dieses 

{y} i ee Live [7] F (9) 


* D.E. LirtLtEwoop#4, S. 240, Theorem II. 


M4 LitTLEwoop, D.E.: The Theory of Group Characters and Matrix Represen- 
tations of Groups, 2. Aufl. Oxford 1950. 
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Hierin stehen {p}, {6}, [m] fiir {f,, A}, {d,, de}, [e,, e9]. Dabei ist 
[pea pew d, 2d, 20 €) 26, 20. (9a) 


Bei der Summation tiber {6} durchlaufen d, und d, unabhangig vonein- 
ander alle geraden Zahlen 0, 2, 4,..., jedoch mit der Nebenbedingung 
d,=d,. Der Koeffizient Jj, ist das Gewicht von {py} in dem Produkt 


ta {8} } = © nel) 40 


Diese Multiplikation entspricht der Bildung der Kronecker-Produkts 
zweier irreduzibler Darstellungen der Gruppe Uy (U4, ¢a,a,; Ua, ¢e,,2,3) 
und seiner Zerlegung in irreduzible Darstellungen. Die allgemeine 
Multiplikationsregel hat LiITrLEwoop formuliert*. Man erhalt 

Min (¢,—é,,d,—de) 


{d, do} {ee} = »y {d, +e, —7, dy +e) +7} + Restglieder (11). 


70 


Die Restglieder sind von der Form {f,, f,, fs} und {f,, f2, fs, f4} und daher 
im Zusammenhang mit Formel (9) nicht von Interesse. Um die Koeffi- 
zienten 5, zu bestimmen, fragen wir nun: Welche Bedingungen muB 
{é1, €9} bei gegebenem {d,, d,} erfiillen, damit auf der rechten Seite von (11) 
ein Summand {f,, f,} auftritt, damit also fiir ein geeignetes 7 


A=aq+4-—7 fo =dy +e, +7 (12) 
gilt? Aus (11) und (12) erhalt man 
é=A+h—d—de— es (13a) 
Max (d, + €),¢,+4,)Sf,Saq, +e (13 b) 
dy + Sf. Min (d, + @, d, + 9). (13) 
Mit Hilfe von (13a) werden (13b) und (13c) zusammengefaBt zu 
Max (0, f, — ad) Se@.S Min (¢,, f, — 4, fp — ae). (14) 


Das bedeutet: Bei gegebenem {6} und {q} ist J5,,,=1, wenn e, und e, 
den Bedingungen (13a) und (14) geniigen, in allen anderen Fallen ist 
Lsng=9- Nach (12) und (9a) gentigen d, und d, den Bedingungen 


asf a,Sf,  dySd,. (15) 


Beriicksichtigt man, da8 d, und d, gerade Zahlen sind, und setzt man 
d, =2d;, dy =2d3, so kann man unter Benutzung des durch (6c) defi- 
nierten Symbols (15) in folgender Form schreiben: 


d,s (4) d,s (2) d, dk (16) 


* D.E. Lirrrewoop!4, Theorem V, S. 94. 
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Die Gl. (9) erhalt damit folgende Form 


(4) Min (4; 2) Min (2f=d0 toa) 
{y = ey nS > Ath —& dy C2, €2]. (17) 


a 
d,=0 é,= Max (0,f.—4d,) 


Die Summation ]4Bt sich erheblich vereinfachen, wenn man zuerst tiber é, 
summiert. Man iiberzeugt sich leicht, daB das System von Ungleichun- 
gen (13a), (14), (16) a4quivalent ist mit 


OSea5fh/, (18a) 
(hast) <a (45) (18b) 
o<d < (B25), (18c) 
Aus (17) erhalt man 
(f} =U DD +h—2 (di +4s) — ee, €], (19) 


ey dae de 


wobei die Summationsgrenzen durch (18) gegeben sind. Indem wir nun 
noch die neuen Gr6dBen 


l=h—-h m= fy (20a) 
g= cee e> d, (2 *) (20b) 
h= (hoe “2 — di (20) 
i. (20d) 
einfiihren, vereinfacht sich (19) zu 
m—k k 
8 2, Y D+ +24), (21) 
h=0 8=£min 


wobel gmin gegeben ist durch 


O wenn / gerade und m—k gerade 
&min= ) 3 wenn / ungerade (21a) 
1 wenn / gerade und m—k ungerade. 


Damit ist Satz 3 bewiesen. 


Zum Beweis von Satz 2 benutzt man zweckmaBig die Formel (30) 
von RacaH’. Diese lautet in der hier verwendeten Bezeichnungsweise 


thhefs ta} 2 
={h Is} the fy} tA Pomentl: Is 1} th he 1} {f hs ae = 
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Diese Zerlegungsformel fiir die Darstellung Us .hff3 Ger Gruppe U, 
gilt wohlgemerkt nur, wenn man sich auf die Betrachtung der orthogona- 
len Untergruppe beschrankt. Mit Hilfe der Littlewoodschen Multi- 
plikationsregel* formt man (22) leicht um in 


afatelay = {l iM +-n ,m} 4 
Min(/, 2) (23) 
+ OF ({ tm +n —j,m +7} Un —1=7,7—1}), 


ai 


wobel 


ets MS tei ae votre (23 a) 


Indem man (21) in (23) einsetzt und die sich gegenseitig heraushebenden 
Summanden entfernt, erhalt man das Resultat von Satz 2. 


Der Verfasser schuldet Herrn Professor H. STEINWEDEL Dank fiir einige Dis- 
kussionen zu diesem Thema. Das Manuskript der Arbeit wurde angefertigt, wah- 
rend der Verfasser Stipendiat der National Academy of Sciences, Washington D.C., 
und Gast des Lawrence Radiation Laboratory der University of California, Berkeley, 
war. Er méchte auch diesen Institutionen fiir ihre Untersttitzung und Gastfreund- 
schaft danken. 


* D.E. LitTLEwoop", Theorem V, S. 94. 
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Aus dem Institut fiir technische Physik 
der Tschechoslowakischen Akademie der Wissenschaften, Prag 


Die Exoelektronenemission von Germanium 
Von 
RADKO SEIDL 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. September 1959) 


Es wurden orientierende Versuche iiber den Exoemissionsverlauf im Temperatur- 
bereich 20 bis 260° C und tiber die Lage der Haftzentren im Innern des Germaniums 
durchgefiihrt. Es wurde festgestellt, da8 die Haftzentren im Inneren des Germa- 
niums liegen. Das Entstehen der Emission hangt wahrscheinlich mit den Spannun- 
gen im Kristallgitter zusammen. 


1. Einleitung 


Die Exoelektronenemission ist trotz der zahlreichen diesem Thema 
gewidmeten Arbeiten immer noch eine Erscheinung, welche nicht be- 
friedigend geklart ist. Es scheint, daB die heutige Ansicht, die sich auf 
die Analogie mit der Lumineszenz stiitzt}.?, nur fiir die typischen Ionen- 
kristalle zulassig ist, wogegen sie bei Stoffen mit anderer Kristallbindung 
auf groBe Schwierigkeiten stoBt?.4. Es ist darum wertvoll, die Exo- 
elektronenemission von Stoffen mit homéopolarer Kristallbindung, wie 
z.B. von Germanium, zu studieren. Dieses Studium kann dabei auch 


weitere Erkenntnisse tiber diesen schon verhaltnismaBig gut erforschten 
Halbleiter gewahren. 


Mit der Exoelektronenemission von Germanium haben sich schon 
BouuN® und SEEGER®:? beschaftigt. Die Ergebnisse ihrer Messungen 
stehen aber in gegenseitigem Widerspruch. Trotzdem sind die Autoren 
vorlaufig zu demselben Schlu8 gekommen, namlich daB die Exoelektro- 
nenemission von Germanium aus dem Oberflachenoxyd stammt. 


Es war das Ziel unserer Arbeit, in einer Reihe von orientierenden 
Versuchen Informationen tiber die Grundeigenschaften der Exoelek- 
tronenemission von Germanium zu sammeln. 


1 HANLE, W.: Acta phys. Austriaca 10, 339 (1957). 
2 Bonun, A.: Acta phys. Austriaca 10, 353 (1957). 
3 MENOLD, R.: Naturwiss. 46, 138 (1959). 

4 SEIDL, R.: Naturwiss. 46, 573 (1959). 

> Bonun, A.: Czech. J. Phys. 6, 197 (1956). 

° SEEGER, K.: Acta phys. Austriaca 10, 448 (1957). 
? SEEGER, K.: Z. Physik 149, 453 (1957). 
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2. Apparatur und Versuchsbedingungen 


Der Emissionsstrom wurde mittels eines zylindrischen Geiger-Miiller- 
Zahlrohrs bei linearem Temperaturanstieg des Germaniums (etwa 
15° C/min) gemessen. Die Germaniumprobe war auBerhalb des Zahlrohr- 
systems angebracht. Die Details der Versuchsapparatur wurden in einer 
von unseren friiheren Arbeiten beschrieben®. Die Gasfiillung der Appa- 
ratur setzte sich aus 10 Torr Athylen und 30 Torr Argon oder aus 10 Torr 
Stickstoff und 30 Torr Argon zusammen. Die Untersuchung wurde im 
Temperaturbereich von 20 bis 260° C durchgefiihrt. 


Die Proben waren Tafelchen, die aus Einkristallen von n-Typ-Ger- 
manium ausgeschnitten und fein geschliffen worden waren. Der spezi- 
fische Widerstand des Germaniums war gréBenordnungsmaBig 10 Qcem. 
Vor dem Versuch wurden die Tafelchen in einer Mischung von 2 HNO, + 
1 HF geatzt und dann mit destilliertem Wasser, fallweise auBerdem auch 
mit Athylakohol, abgespiilt. 


Die Besetzung der Haftzentren mit Elektronen wurde entweder 
mittels Réntgenbestrahlung von 30min Dauer in Luft durchgefiihrt 
(mit einer Ro6ntgenréhre mit Kupferanode bei 40 kV und 25 mA) oder 
mittels einer Gleichstromentladung in verdiinntem Argon (Probe als 
Anode), oder mittels einer Wechselstromentladung direkt in einer von 
den oben genannten Gasfiillungen. 


Die gemessenen Gr6oBen, namlich die Temperatur und der Emissions- 
strom, wurden mit einer vollautomatischen Apparatur registriert, welche 
STRELKA® beschrieben hat. 


3. Versuche und Versuchsergebnisse 


a) Grundlegender Verlauf der Emission. In dem untersuchten Tem- 
peraturbereich setzt sich der Emissionsverlauf aus zwei Systemen von 
Emissionsstrommaxima zusammen. Das erste System (S99), dessen 
Hauptmaximum Mj, bei etwa 130° C liegt, befindet sich im Intervall 
von 20 bis 150° C. Das zweite System (Syo9), mit dem Hauptmaximum 
M1) bei etwa 210° C, befindet sich im Intervall 150 bis 250° C. Neben 
diesen Systemen greift in den untersuchten Temperaturbereich noch 
ein weiteres, sehr ausgepragtes System ein, dessen Hauptmaximum iiber 
300°C liegt. Dieses System wurde nicht von uns untersucht. Die 
Temperaturangaben sind nicht ganz genau, denn es wurde nicht die 
Korrektur der Temperaturdifferenz zwischen der gemessenen Tempe- 
ratur des elektrischen Heizofens und der Temperatur der emittierenden 


8 SrIpL, R.: Acta phys. Austriaca 10, 402 (1957). 
9 STRELKA, V.: Cs. Gas. fys. 9, 515 (1959). 
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Oberfliche durchgefiihrt. Wie aber aus den Messungen hervorgeht, iiber- 
schreitet diese Differenz einige °C nicht. Die Temperaturangaben dienen 
also nur zur vorlaufigen Information. In der Fig. 1 wird ein typi- 
scher Emissionsverlauf gezeigt. Die Nebenmaxima der einzelnen Sy- 
steme, welche mindestens zum Teil als Feinstruktur des jeweiligen 
Hauptmaximums angese- 
hen werden kénnen, sind 
aT von Fall zu Fall verschie- 
den ausgepragt. Die Ur- 
sache ist uns noch nicht 
ganz klar. 


Die Reproduzierbar- 
keit des Emissionsverlaufs 
ist auf ein und derselben 
emittierenden Oberflache 
verhaltnismaBig gut. Wir 
haben den maximalen 
oc Emissionsstrom mit der 
yg Loleranz +5% und die 

Lage des Maximums mit 
JU der  Toleranz +3°C 
J00 reproduziert. Bei dem 
aso Ubergang zu einer an- 
deren Oberflache der Pro- 
be ist die Reproduzier- 
780 barkeit viel schlechter, 
wo Was aber durch die An- 
derung der Emissions- 
eigenschaften der Ober- 


2 0 2 30 #0 min flache, wie wir weiter 


Fig. 1. Typischer Verlauf der Exoelektronenemission von n-Typ- : 
Germanium nach Réntgenbestrahlung ZEAGEN werden, verursacht 
wird. 


b) Abhangigkeit von der Erregungsart. Die Systeme der Maxima 
verhalten sich quantitativ verschieden gegentiber verschiedenen Arten 
der Erregung. Nach der Rontgenbestrahlung haben wir bei unseren 
Bedingungen das Verhaltnis der Maximalstroéme des M,,)>-Maximums 
und des Mjzp-Maximums Jo19/Jy39 stets groBer als nach dem Elektronen- 
bombardement gefunden. Die anderen Maxima des betreffenden Sy- 
stems verhalten sich im Ganzen ahnlich wie sein Hauptmaximum, 
konnen aber gegenseitig relativ verschieden ausgepriigt sein. 


Die Fig. 2 zeigt zum Vergleich die Messungen nach verschiedener 
Erregung. 
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c) Verteilung der Haftzentren in dem Germanium. Wir haben uns 
die Frage gestellt, ob die Haftzentren an der Oberflache oder im Volumen 
des Germaniums liegen. Zu diesem Zwecke haben wir die Probezuerst 
durch Roéntgenbestrahlung erregt, dann die durch Wagen kontrollierte 
Schicht weggeatzt und erst dann die Messung durchgefiihrt. Das Weg- 
atzen einer Oberflachenschicht mit einer Dicke von etwa 1- 10° bis 
2 - 10° A verursachte nicht das Verschwinden der Emission. Die Emission 


1,5-10°; Sy) 


Lp 
73 S€C 


S 
w 
————_- 


08-109 
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jee l l | 
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Fig. 2. Emissionsverlauf nach verschiedener Erregung. Kurve a nach Réntgenbestrahlung, Kurve } nach 
Elektronenbombardement. Beide Messungen wurden an derselben Oberfliche durchgefiihrt 


war zwar kleiner als von der urspriinglichen Oberflache, was aber teil- 
weise durch die Absorption von R6ntgenstrahlen in der weggeatzten 
Oberflachenschicht, teilweise durch die Verkleinerung der Emissions- 
fahigkeit der neuen Oberflache relativ zu der alten, verursacht wurde. 
Das wurde durch eine neue Erregung ohne Atzen bewiesen. Die Verklei- 
nerung der Emissionsstr6me wurde im System So) groBer als im System 
Sooo gefunden. Derselbe Versuch wurde auch nach der Erregung durch 
Elektronenbombardement durchgefiihrt. Dabei hat sich aus dem Ver- 
schwinden der Emission gezeigt, daB die erregte Schicht diinner als 
10° A ist (s. Fig. 3). 

Diese Erkenntnisse wurden noch durch die Untersuchung des Ein- 
flusses der Rekombination von positiven Ionen auf der Oberflache des 
erregten Germaniums erginzt. Dazu wurden positive Stickstoffionen 
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74 


aus der Glimmentladung beniitzt. Es hat sich gezeigt, da dieser ProzeB 
eine starke Verkleinerung der Emissionsstréme im System Syo9, dagegen 
nur eine vernachlissigbare Verkleinerung der Emissionsstrome 1m 
System Syog verursacht (s. Fig. 4). 


2-104, 


lp 
73 SEC 


7,5°107 


07 


O5-103 


2.794 
| ste 


73 SEC 


L510" 


70° 


0,510 


20 min 


10 20 min 
Fig. 3 Fig. 4 
Fig. 3. Emissionsverlauf nach der Erregung durch Réntgenbestrahlung und nachtragliche Atzung. Kurve a: 
Nach der Erregung wurde eine etwa 10° A dicke Oberflachenschicht weggeatzt und dann gemessen. Kurve b: 
Eine Messung zur Kontrolle der Emissionsfahigkeit derselben Oberflache. Diese wurde neu erregt und 
ohne Atzung gemessen 


Fig. 4. Einflu8 der Deionisation der positiven Stickstoffionen. Die Probe wurde durch Réntgenbestrahlung 
erregt, dann mit den positiven Ionen bombardiert und erst dann gemessen 


d) Bedingungen fiir das Entstehen der Emission. Es wurde weiter gepriift, 
wie sind die Haftzentren im ganzen Volumen des Gerinaniums verteilt. 
Dazu wurde fortschreitend der Zyklus Atzung-Erregung-Messung mit 
derselben Probe wiederholt (s. Fig. 5). Die Emissionsstréme verkleinern 
sich zuerst langsam, und erst nach dem Wegatzen einer kritischen Dicke, 
die fiir die Maxima aus Sy) kleiner und fiir die Maxima aus Syo grdBer 
ist, verkleinern sich die betreffenden Maxima rasch. So wurden endlich 
die Oberflachen gewonnen, von denen wir nach beliebiger Erregung nur 
eine sehr schwache Emission erhielten, 
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Die Kontrolle der Probenoberflichen mit dem metallographischen 
Mikroskop hat gezeigt, da sich auf den stark emittierenden Proben ein 
verhaltnismaBig tiefes Relief befindet, das wahrscheinlich infolge der 
Spannungen im Kristallgitter, welche durch das Schleifen verursacht 
wurden, bei der Atzung entwickelt wurde. Nach der wiederholten Atzung 
wurde das Relief flacher und flacher, bis es endlich auf den schwach 
emittierenden Oberflachen verschwunden war. Auf den Oberflichen 
konnten schon nach der ersten 
Atzung keine Spuren des Schleif- aaa ai eS 
material smehr festgestellt werden, fe. 
so daB die Emission nicht aus dem 
Schleifmaterial stammen kann. x 


4. Diskussion 

Auf Grund unserer Erkenntnisse 
kénnen wir auf die alte Frage, die 
schon von BOHUN [I].c.] und SEEGER 
[l.c.] gestellt wurde, namlich ob die 05-10" 
Exoelektronenemission auch aus 
dem Germaniumvolumen oder nur 
aus der Oxydschicht stammt, eine 
neue Antwort geben. Unsere Atz- 
versuche zeigen namlich zweifel- 210° 410° 610° A 
los, daB die Haftstellen-Elektronen [if Athans der Hoe der tina on 
auch im Inneren des Ge sitzen. Die weggedtzten Schicht 
Oberflachenoxydschicht, welche bei 
unseren Bedingungen etwa 10 bis 20 A dick sein kann, wurde bei jeder 
Atzung vollstandig weggeatzt, da die Dicke der nach der Erregung weg- 
geatzten Schichten um etwa 4 GréBenordnungen groBer als die der Oxyd- 
schicht war. 

Daraus folgt aber unmittelbar, daB die iiblichen Vorstellungen tiber 
den Mechanismus der Exoelektronenemission nicht auf den Fall des 
Germaniums iibertragen werden kénnen, denn nach diesen entsprechen 
die Aktivierungsenergien der einzelnen Maxima dem energetischen Ab- 
stand zwischen dem betreffenden Haftzentrum und der unteren Kante 
des Leitungsbandes. Das wiirde aber bedeuten, da’ die Haftzentren 
im energetischen Bereich des etwa 0,76 eV breiten verbotenen Bandes 
des Ge liegen miiBten und daB danach die Aktivierungsenergien aller 
Maxima nicht 0,76 eV iiberschreiten kénnten. Es ware weiter unklar, 
warum man die Erregung z.B. durch Réntgenbestrahlung durchfiithren 
muB und warum dazu nicht die thermische Energie ausreicht (vgl. 
auch®-4), Man muB also voraussetzen, daB die Haftzentren in den ge- 
stérten Teilen des Germaniumgitters liegen, wo das Bandermodell seine 

Bei 
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Giiltigkeit verliert. Hierfiir sprechen auch die Ergebnisse unserer Be- 
obachtung mit dem metallographischen Mikroskop. 


Weiter haben unsere Versuche gezeigt, daB die verschiedenen Haft- 
zentren, welche den einzelnen Maxima angehéren, in verschiedenen 
Schichtdicken von der urspriinglichen Oberflache der Probe liegen. Die 
die Haftzentren enthaltende Schichtdicke ist gréBer fiir solche Haft- 
zentren, welche den Maxima bei der hoheren Temperatur entsprechen, 
als fiir jene, welche den Maxima bei der niedrigeren Temperatur an- 
gehoren. Das wird nicht nur durch die Anderungen bei wiederholter 
Atzung, sondern auch durch den EinfluB der Rekombination der posi- 
tiven Ionen bewiesen. Dem entsprechen auch die quantitativen Unter- 
schiede in der Emission nach der Erregung mit den Réntgenstrahlen 
und nach dem Elektronenbombardement, da diese zwei Erregungsarten 
sehr verschiedene Eindringungstiefen ausweisen. Nach dem Elektronen- 
bombardement erregen sich tiberwiegend die Haftzentren, die nahe bei 
der Oberflache liegen, also die des Sjo9-Systems. Auf Grund der dis- 
kutierten Tatsachen kann man auch die beschrankte Reproduzierbarkeit 
der Emissionsfahigkeit von verschiedenen Probenoberflachen erklaren. 
Es gelingt namlich sehr schwer, die Gitterspannungen quantitativ zu 
reproduzieren. 

Fir das Altern von Halbleiterbestandteilen kénnen wir vorlaufig 
folgende Schliisse ziehen: Weil keine spontane Besetzung der Haft- 
zentren mit Elektronen festgestellt wurde, konnen die Haftzentren wahr- 
scheinlich keinen EinfluB auf die Volumeneigenschaften des Germanium- 
einkristalls von demselben Typus haben, ausgenommen, wenn in ihm 
starke elektrische Felder entstehen, wie es z.B. im Bereich eines p-n- 
Ubergangs der Fall ist. In diesem Fall kénnte in der bis etwa 5 - 10° A 
dicken Oberflachenschicht eine negative Raumladung entstehen, welche 
dann st6rend wirken kénnte. 


Endlich kann man auf Grund unserer Erkenntnisse iiber die Ursache 
der verschiedenen Messungsergebnisse von BoHUN und SEEGER den 
SchluB ziehen, daB diese wahrscheinlich durch verschiedene Vorbehand- 
lung der Proben bedingt wurden. Die Emission, die von BoHUN gemessen 
wurde, kann man nicht als bloBe Chemoemission deuten. 


Zusammenfassung 


Wir haben eine Reihe von orientierenden Messungen der Exoelektro- 
nenemission vom Germanium durchgefiihrt und festgestellt: 


1. Im Temperaturbereich 20 bis 260° C existieren zwei Systeme von 
Maxima des Exoelektronenemissionsstromes, von denen mindestens das 
System S99 den Haftzentren im Volumen des Germaniums entspricht. 
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2. Das System S499 entspricht den Haftzentren, die nur in der diinnen 
Obertlachenschicht legen. 


3. Es gibt mindestens zwei Bedingungen fiir die Entstehung der Exo- 
elektronenemission: a) die Existenz von mit Elektronen besetzten Haft- 
zentren, b) die Existenz von Gitterstérungen, die groB gegen die Aus- 
dehnung eines Atoms sind, wie z.B. Dislokationen oder Spannungen im 
Kristallgitter. 

4. Die Rekombination der positiven Stickstoffionen an der Ober- 
flache des erregten Germaniums verursacht in der Oberflachenschicht das 
Entleeren der mit Elektronen besetzten Haftzentren. 


5. Der Einflu8 der Atzung liegt darin, daB man hierdurch Ober- 
flachen mit verschiedenen Emissionsfahigkeiten entdeckt (vgl. unter 3.). 


6. Die zur Zeit iblichen Vorstellungen iiber den Mechanismus der 
Exoelektronenemission kann man nicht auf den Fall des Germaniums 
und auch nicht auf andere Kristalle mit starkem Anteil der kovalenten 
Bindung iibertragen. Es wird wahrscheinlich notwendig sein, diese Vor- 
stellungen auch im Falle der typisch ionischen Kristalle erneut nachzu- 
priifen. 


Weitere, insbesondere quantitative Versuche sind im Gange. 


Zum SchluB8 habe ich die angenehme Pflicht, den Herren Dr. Z. TRousiL und 
Ing. A. Hrusy fiir das Uberlassen der Germaniumeinkristalle und manche wert- 
vollen Diskussionen zu danken, 
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Aus dem Institut fiir Experimentelle und Angewandte Physik 
der Universitat Tiibingen 


Energieverteilung von Elektronen, 
die durch Ionen und Elektronen in Durchstrahlung 
an diinnen Folien ausgelést werden 
Von 
W. DietricH und H. SEILER 


Mit 11 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. September 1959) 


Mit dem elektrostatischen Geschwindigkeitsanalysator (Aufldsungsgrenze <0,1eV) 
wurde die Energieverteilung von Elektronen gemessen, die an der Riickseite diinner 
Ni-, Ag-, Al-, C- und KCl-Bildwandlerfolien durch Lithium-Ionen von 57 keV und 
Elektronen von 5 keV ausgelést wurden. 
Die Energieverteilung der Elektronen erweist sich als materialabhangig. AuBerdem 
ist sie bei Ausl6sung durch Elektronen stets breiter als bei Auslésung durch Jonen. 
KCl hat die schmalste Verteilung (Halbwertsbreite 1,8 eV fiir Ionen und 2,7 eV 
fiir Elektronen), Ni die breiteste (Halbwertsbreite 3,7 eV fiir Ionen und 4,3 eV 
fiir Elektronen). Wahrend der Bestrahlung wachst auf den Folien ein Niederschlag 
auf, der bei langer Bestrahlungsdauer bewirkt, daB die Energieverteilung an KCl 
breiter, an Ni schmaler wird. 
Die monochromatisierende Wirkung der Aperturblende im Brennpunkt des Immer- 
sionsobjektives wird in Abhangigkeit vom Blendendurchmesser gezeigt. Die Halb- 
wertsbreite der Energieverteilung an Ni verringert sich von 3,7 eV (ohne Blende) 
auf 0,45 eV (30 u-Blende). 

I. Einleitung 


Zur Bilderzeugung in elektronenoptischen Durchstrahlungsbild- 
wandlern! bzw. Bildwandlermikroskopen?-? benutzt man Elektronen, 
die an der Riickseite diinner Folien bei deren Durchstrahlung mit Ionen-, 
Elektronen-, UV- oder Réntgen-Strahlen ausgelést werden. Die genaue 
Kenntnis der Energieverteilung dieser Elektronen ist von allgemeiner 
physikalischer Bedeutung und wesentlich fiir die Beurteilung des er- 
reichbaren Auflésungsvermégens der genannten Gerate. 

Wahrend iiber die Energieverteilung der an der Vorderseite eines 
kompakten Materials ausgeldsten Elektronen eine Reihe von Ergebnissen 
vorliegt*’, sind bis jetzt nur wenige Messungen iiber die Energievertei- 

1 Hupic, W.: Optik 15, 538 (1958). 

2 Huane, L.Y.: Z. Physik 149, 225 (1957). 

° MOLLENSTEDT, G., H. SEILER u. G. JUNGER: Z. Physik 150, 16 (1958). 

4 Vgl. Mc. Kay, G.: Adv. Electronics 1, 83 (1948). 


° Vgl. BRuINING, H.: Physics and Application of Secondary Electron Emission. 
London 1954. 


6 MOLLENSTEDT, G., u. H. DiKerR: Z. Naturforsch. 8a, 79 (1953). 
? PRADAL, F., et R. Stmon: C. R. Acad. Sci., Paris 247, 438 (1958). 
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lung der an der Riickseite diinner Folien ausgelésten Elektronen be- 
kannt. G. SCHNEIDER® hat diinne Metallfolien mit Wasserstoff-Kanal- 
strahlen durchstrahlt und die Geschwindigkeitsverteilung der an der 
Folienriickseite ausgelésten Elektronen gemessen. Die gefundenen Ver- 
teilungen zeigen Halbwertsbreiten von mehreren 10 eV. Den Messungen 
sind aber die langsamen Elektronen entgangen, da sie mit der Versuchs- 
anordnung nicht registriert werden konnten. 


Fir Sekundarelektronen, die bei der Elektronendurchstrahlung von 
Metallschichten ausgelést wurden, fand A. BECKER® als wahrscheinlichste 
Energie 2eV. An Gold- und Aluminiumfolien bestimmte H. BuscH!° 
mit der Gegenfeldanordnung die Energieverteilung der Sekundarelek- 
tronen, die bei Durchstrahlung diinner Schichten mit Elektronen von 
50 bis 70 keV ausgelést wurden. Aus den Stromregistrierungen errech- 
nete er Energieverteilungen an Gold und Aluminium, deren Maxima 
ebenfalls bei etwa 2 eV liegen. Bei Durchstrahlung von KCl-Verstarker- 
folien fand E. J. STERNGLASS":1!?, daB 90% der Sekundarelektronen eine 
Energie unter 6 eV besitzen. L. Y. HUANG? bestimmte an gleich herge- 
stellten KCl-Folien mit dem elektrostatischen Analysator!® die Energie- 
verteilung der bei dem Bildwandler-Mikroskop durch Ro6ntgenstrahlen 
mittelbar tiber Photoelektronen ausgelésten Sekundarelektronen. Es 
ergab sich eine wahrscheinlichste Energie von etwa 1 eV und eine Halb- 
wertsbreite von 3,5 eV. Aus den oben erwahnten Messungen konnte 
jedoch infolge der geringen Energieauflésung der Geradte wenig iiber die 
Form der Energieverteilungskurven entnommen werden. 


Wir benutzten zur Messung denim Kaustik-Strahlengang arbeitenden, 
verbesserten elektrostatischen Geschwindigkeitsanalysator!, dessen 
Auflésungsgrenze bei 0,1 eV liegt. Damit untersuchten wir zunachst 
die Energieverteilungen von Elektronen, die durch Ionen von 50 bis 
70 keV in Durchstrahlung diinner Schichten verschiedenen Materials 
ausgelést wurden. Ferner wurden mit der gleichen Anordnung und an den 
gleichen Folien die Energieverteilungen der durch Elektronen von 5 bis 
30 keV ausgelésten Sekundarelektronen bestimmt. Die mit gleicher Auf- 
lésung registrierten Energiespektren konnten daher exakt miteinander 
verglichen werden. Ferner erméglichte es die MeBanordnung, die mono- 
chromatisierende Wirkung der Aperturblende in der Brennebene des 
Immersionsobjektives zu bestimmen. 


8 SCHNEIDER, G.: Ann. Phys. 11, 357 (1931). 

9 Becker, A.: Ann. Phys. 84, 779 (1927). 

10 Buscu, H.: Ann. Univ. Saarl. 4 (1953). 

11 STERNGLASS, E. J.: Rev. Sci. Instrum. 26, 1202 (1955). 

12 STERNGLASS, E. J., u. M.M. WacuTEL: NS.— 3, 29 (1956). 
13 MOLLENSTEDT, G.: Optik 5, 499 (1949). 

14 Drerricu, W.: Z. Physik 151, 519 (1958). 
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II. Apparatur und MeBmethode 


Die Fig. 1 stellt den Versuchsaufbau dar. Uber dem elektrostatischen 
Analysator! befindet sich das Bildwandler-Mikroskop*. Im_ Bild- 
wandler-Mikroskop durchsetzen Ionen oder Elektronen die Bildwandler- 
Folie und lésen an deren Unterseite Elektronen aus. Diese werden im 
Immersionsobjektiv beschleunigt und durch den Uberkreuzungspunkt 
gefiihrt, der als Punktquelle fiir den Analysator dient. Der Analysator 
erzeugt auf dem Leucht- 
schirm bzw. der Photo- 


Cpe vie ae platte das Energiespek- 
trum hoher Aufldsung. 

Beleuchtungsblende — Fir die Messungen an 

Sekundarelektronen wird 

die an positiver Hoch- 

P a spannung von 32 bis 

EE ha Le 50 kV liegende Lithium- 

Aperturblende ——— quelle durch eine Glih- 

kathode ersetzt, deren 

negatives Potential 30 

bis 50 kV betragt. Die 

A a Bildwandlerfolie, welche 

nalysatorspalt : S 

Analysaloriinse —— die Kathode des Im- 

mersionsobjektives bildet, 

liegt auf — 25 kV. Mit 

einer Zusatzspannung von 

etwa 300 V an der Steuer- 

elektrode des Immersions- 

Leuchischirnr. objektives wird das Bild 

Fholoplatte der Folie auf die Ebe- 

Fig. 1. Versuchsaufbau ne des Analysatorspaltes 


scharfgestellt. 


Analysatorlinse und Immersionsobjektiv werden im allgemeinen mit 
gleichem Potential betrieben. Zur Festlegung des eV-MaBstabes auf 
der Photoplatte kénnen zwischen Analysatorlinse und Immersions- 
objektiv definierte Spannungsstufen von wenigen Volt zugeschaltet 
und so Energiespektren nebeneinander gedruckt werden. Da die Dis- 
persion der Analysatorlinse tiber dem benutzten Energiebereich konstant 
ist™, haben die mit gleichen eV-Stufen nebeneinander gedruckten 
Spektren den gleichen Abstand. 

Durch die Verwendung der Photoplatte konnten infolge ihrer inte- 
grierenden Wirkung auch Spektren geringer Intensitat bei Belichtungs- 
zeiten von wenigen Minuten aufgenommen werden. AuBerdem kénnen, 
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wie spater gezeigt, die Anfangspunkte und damit die Nullenergien ver- 
schiedener Spektren in einfacher Weise einander zugeordnet werden. 

Zur Festlegung des Intensitatsmafstabes wurde ein Energiespektrum 
mehrmals mit verschiedenen Belichtungszeiten gedruckt und dann photo- 
metriert. Dadurch wurde zweifach kontrolliert, daB man im linearen 
Bereich der Schwarzungskurve arbeitet: a) Die Maxima der Photometer- 
kurven muBten sich wie die Belichtungszeiten verhalten. b) Die rela- 
tiven Breiten des gleichen, mit verschiedener Belichtungszeit aufge- 
nommenen Spektrums muBten gleich sein. 

An die Stelle des Uberkreuzungspunktes konnten Blenden mit ver- 
schiedenen Durchmessern gebracht werden. Wie aus der Form der mit 
und ohne Blende registrierten Spektren hervorgeht, ist der Uberkreu- 
zungspunkt auch ohne Blende als Punktquelle fiir den Analysator fein 
genug, um dessen Hochauflésung zu gewahrleisten. 


III. Messungen an Folien verschiedenen Materials 

K.H. GEYER beobachtete, daB sich die Energieverteilung von 
Sekundarelektronen beim Aufdampfen von NaCl- und MgF,-Schichten 
auf eine Nickelunterlage andert. Ebenso stellte E. J. STERNGLASS" bei 
Durchstrahlung diinner Goldfolien mit Elektronen fest, daB die Energie- 
verteilung der Sekundarelektronen durch Aufdampfen von KCl schmaler 
wird. F. PRADAL und R. Simon” beschossen verschiedene Metalle mit 
Argon-Ionen und fanden bei den ausgelosten Elektronen eine Material- 
abhangigkeit der Energieverteilung. 

In den vorliegenden Versuchen sollten die Energieverteilungen der 
Elektronen bestimmt werden, die durch Lithium-Ionen und Elektronen 
an der Riickseite von verschiedenen Bildwandler-Folien ausgelést 
werden. 

Durch Aufdampfen wurden folgende Folien hergestellt: 


Ag: 500A Silber auf Kollodiumunterlage 

Ni: 500A Nickel auf Koll. 

300 A Aluminium auf 200 A Silber auf Koll. 

C: Einige 100 A Kohlenstoff nach BRADLEY’® auf 200 A Silber 
auf Koll. 

5. KCl: Etwa 500 A KCi auf 200A Silber auf Koll. 


Pe eA 
> 
— 


Bei den Al-Folien wurde eine Ag-Unterlage benutzt, da man beim 
direkten Aufdampfen von Al auf Kollodium keine planen Folien erhalt. 
Da die Reichweite der Elektronen, die in Metallen ausgelést werden, 


15 Geyer, K.H.: Ann. Phys. 41, 117 (1942). 
16 BRADLEY, D.E.: Brit. J. Appl. Phys. 5, 65 (1954). 
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nach E. J. STrERNGLASS und M.M. WacuTEL!” nur wenige Atomlagen § 
betragt, diirfte die Energieverteilung der Elektronen aus der Al-Folie 
nicht durch die Ag-Unterlage verfalscht werden. Dagegen kann bei den | 
C- und KCl-Folien die Unterlage die Energieverteilung beeinflussen. J) 
Fiir KCl haben E. J. SrERNGLASS und M.M. WacHTEL? gezeigt, daB | 
infolge der groBen Reichweite der Elektronen dieser Einflu8 vorhanden ist. ff} 
Auslésung durch Ionen. An den verschiedenen Folien wurden die | 
Elektronen durch Lithium-Ionen von 57kV ausgelést (Ionenquelle | 
+32kV, Bildwandlerfolie —25kV). Bei den Messungen zeigte sich, 


Energie 


Fig. 2. Energieverteilung von Elektronen, die an 
KCl, C, Al, Ag und Ni durch Lithium-Ionen von 
57 keV in Durchstrahlung ausgelost werden 


da eine Anderung der Ionen-Energie von 45 auf 75 keV im Rahmen der 
MeBgenauigkeit keinen EinfluB auf die Energieverteilung hat. Um eine 
mogliche Anderung der Energieverteilung durch langere Bestrahlung 
gering zu halten, wurden zunachst nur Energiespektren an Folien ausge- 
wertet, die héchstens einige Minuten bestrahlt waren. 


Fig. 2 zeigt die auf gleiche Hohe normierten Energieverteilungen der 
Elektronen, die an KCl, C, Al, Ag und Ni ausgelést wurden. Aus den 
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Fig. 3. Energieverteilung von Elektronen, die an KCI, 
C, Al, Ag und Ni durch Primarelektronen von 5 keV 
in Durchstrahlung ausgelést werden 


Kurven ersieht man, daB die Breite der Energieverteilungen vom Mate- 
rial an der Unterseite der Folie abhangt. KCl hat die schmalste, Ni die 
breiteste Verteilung. Die Verteilungen von C, Al und Ag fallen praktisch 


Zusammen. 


Wahrend bei allen iibrigen Materialien die MeBergebnisse, die an 
verschiedenen Folien gleichen Materials gefunden wurden, nur wenig 
streuten, wurden an KCl, bei dem oft Aufladungserscheinungen auf- 
traten, neben den schmalen Verteilungen zuweilen breitere gemessen. 


1” STERNGLASS, E. J., and M.M. Wacute-: Phys. Rev. 99, 646 (1955). 
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Auslosung durch Elektronen. An den gleichen Folien wurden auch die 
Energieverteilungen der durch Primarelektronen ausgelosten Elektronen 
gemessen. Die Folien wurden mit Primdrelektronen von 5 keV durch- 
strahlt (Kathode: — 30 kV, Folie: —25 kV). Eine Anderung der Primar- 
elektronen-Energie von 5 auf 30 keV hat im Rahmen der MeBgenauigkeit 
keinen Einflu8 auf die Energieverteilung der Sekundarelektronen. Die 
Primdrelektronen, die nicht von der Bildwandlerfolie absorbiert werden, 
stéren die Messung nicht, da sie vom Analysator so abgelenkt werden, 
daB sie nicht in das Spektrum fallen. In Fig. 3 werden die wieder auf 
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Fig.4a u. b. Energieverteilung der durch Lithium-Ionen und Primarelektronen ausgelésten Elektronen. 
a An Ni, b an derselben Ag-Folie 


gleiche Hohe normierten Energieverteilungen der Sekundarelektronen 
gezeigt, die an den KCl-, Ag-, Al-, C- und Ni-Folien ausgelést wurden. 
Wieder hat KCl die schmalste und Ni die breiteste Verteilung, jedoch 
unterscheiden sich die Elektronenverteilungen von Ag, Al und C. 


Vergleich der Energieverteilungen. Bei Auslésung durch Elektronen 
ist fiir das gleiche Material die Energieverteilung der Elektronen stets 
breiter als bei Auslésung durch Ionen. Fig. 4a zeigt dies fiir Ni, Fig. 4b 
fiir dieselbe Ag-Folie. 


EinfluB der Bestrahlung. Bei langerer Bestrahlungsdauer wachst auf 
der Unterseite der Folie ein Niederschlag auf, der die Energieverteilung 
der ausgelésten Elektronen beeinfluBt. Fiir die vorhergehenden Messun- 
gen waren deshalb nur Folien benutzt worden, die héchstens einige 
Minuten bestrahlt worden waren. Der EinfluB der Bestrahlung lieB sich 
am besten an der schmalsten und an der breitesten Energieverteilung 
beobachten. Wir haben deshalb an KCl- und Ni-Folien die Energie- 
verteilungen der Elektronen nach kurzer und langerer Bestrahlung 
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a 


gemessen. Fig.5a und 5b zeigen die dabei auftretende Anderung der | 


Energieverteilung fiir die Auslésung mit Elekironen. Bei KCl nimmt die |ff 
Breite der Energieverteilung zu, dagegen nimmt sie bei Ni ab. Die J 


frither gewonnenen Werte fiir die Energieverteilungen stammen zwar von | 
neuen Folien; dennoch wird vermutlich die wahre Energieverteilung bei 
Ni etwas breiter und bei KCl etwas schmaler als die gemessene sein. 
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Fig. Sa u. b. Anderung der Energieverteilung mit der Elektronenbestrahlung. a An einer KCl-Folie, b an 
einer Ni-Folie 


IV. Monochromatisierende Wirkung der Blende 
in der Brennebene des Immersionsobjektives 


Wie L.Y.HuanG? beim elektrostatischen, sowie C. FERT und 
R. Srmon?#®§ und F. PrRaDAL und R. Simon?® beim magnetischen Immer- 
sionsobjektiv feststellten, beschneidet die Aperturblende, die im Uber- 
kreuzungspunkt des Immersionsobjektives sitzt, die Energieverteilung 
der ausgelésten Elektronen. Es werden die Elektronen bevorzugt durch 
diese Blende zurtickgehalten, die mit hdherer Anfangsenergie unter 
groBerem Winkel zur optischen Achse austreten. 


Diese Wirkung der Blende auf Energieverteilungen aus Ni- und Ag- 
Folien sollte mit unserem hoher auflésenden Gerat untersucht werden. 
Dazu wurden Blenden von 100, 50 und 30 w Durchmesser in Hohe der 
unteren Brennebene des Immersionsobjektives in den Strahlengang 
geklappt und jeweils Spektren mit und ohne Blende aufgenommen. 

Fig. 6a und 6b zeigen, wie fiir beide Materialien die urspriingliche 
Energieverteilung durch Blenden in gleicher Weise verschmilert wird. 
Die einzelnen Kurven sind wieder auf gleiche Hohe normiert. In Wirk- 


18 Fert, C., et R. Simon: C. R. Acad. Sci., Paris 244, 1177 (1957). 
19 PRADAL, F., et R. Simon: C. R. Acad. Sci., Paris 244, 2150 (1957). 
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lichkeit erniedrigt aber die Blende sowohl die Gesamtintensitat wie auch 
die Héhe des Maximums der Verteilung. Das Verhaltnis der Maxima 
mit und ohne Blende konnte nicht genau gemessen werden. Setzt man 
das Maximum der Verteilungskurve ohne Blende gleich 1, so ergibt sich 
als Wert des Maximums fiir die 100 u-Blende etwa 0,7, fiir die 50 U- 
Blende etwa 0,6 und fiir die 30 p-Blende etwa 0,3. 
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Fig. 6a u. b. Beschneidung der urspritinglichen Energieverteilung durch eine 100 y-, 50 u- und 30 y-Blende 
in der Brennebene des Immersionsobjektives. a An Ag, b an Ni 


In Fig. 7 sind die Halbwertsbreiten und die Lage der Maxima in 
Abhangigkeit vom Blendendurchmesser aufgetragen. Es geht daraus 
hervor, da sich der Unterschied in den Halbwertsbreiten der beiden 
Verteilungen schon bei Verwendung einer 100 u-Blende praktisch nicht 
mehr bemerkbar macht. Fiir das Aufl6sungsvermégen des Bildwandler- 
mikroskopes ist es daher schon bei Verwendung einer 100 u-Blende als 
Aperturblende gleichgiiltig, ob eine Ag- oder eine Ni-Folie verwendet 
wird. Da jedoch bei einer schmaleren Verteilung der intensitatsvermin- 
dernde EinfluB der Aperturblende geringer ist, bleibt es nach wie vor 
erstrebenswert, Substanzen zu finden, die Elektronen geringer Energie- 
breite emittieren. Fig. 7 zeigt auBerdem, daB die Halbwertsbreite der 
Verteilungen bei Verringerung des Blendendurchmessers von 50 auf 30 p. 


Halowertsbreite A En, 
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stark zuriickgeht. Die mit der 30 u-Blende aufgenommene Verteilung 
ist bereits so schmal, daB eine weitere Verringerung des Blendendurch- 


messers nur noch geringen EinfluB auf die 
Energieverteilung haben diirfte. Mit einer 
solchen Verteilung ist es méglich, 0,2 eV-Eich- 
marken getrennt zu drucken, wie Fig. 8 zeigt. 
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Fig. 7. Halbwertsbreite AE, der Energieverteilung und wahr- 

scheinlichste Energie der Elektronen E,, in Abhangigkeit vom 

Durchmesser der Blende in der Brennebene des Immersions- 
objektives 


Fig. 8. Grenzauflésung: 0,2 eV-Eich- 
marken, gedruckt mit Sekundar- 
elektronen unter Verwendung einer 
30 u-Blende im Immersionsobjektiv 


In Fig. 9a und 9b sind Originalphotometerkurven einer Energie- 
verteilung an Ni ohne Blende und mit 30 u-Blende wiedergegeben. 


a 


Fig. 9. Photometerkurven eines Energiespektrums von ionenausgelésten Elektronen an Ni. a Ohne Blende 
é , 


b mit 30 y-Blende 


V. Festlegung der Anfangspunkte 


Wird bei gleicher Einstellung des Analysators durch wechselseitige 
Abdeckung dasselbe Spektrum bei ein- und ausgefahrener Blende auf 
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dieselbe Photoplatte gedruckt, wie dies in Fig. 10 dargestellt ist, dann 
ist die Lage der beiden so gewonnenen Spektren zueinander festgelegt. 
Wie aus Fig. 10 zu ersehen ist, haben die beiden Spektren praktisch den 
gleichen Anfangspunkt. Dies kann mit groBerer Genauigkeit festgestellt 
werden, wenn man bei der Photometrierung der Spektren auch den 
Registrierspalt des Photometers wechselseitig abdeckt und dadurch 
Verteilungskurven mit festgelegter Lage zueinander erhalt. Fig. 11 zeigt 
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Fig. 10a u. b. Energiespektren. a Mit 30 y-Blende Fig. 11. Zuordnung der Lage eines Energiespektrums 
& 8les} t > 8 
b ohne Blende mit Blende zu einem Spektrum ohne Blende 


zwei auf diese Weise photometrierte Spektren annadhernd gleicher Be- 
hchtungszeit. Man ersieht daraus, daB die steilen Anstiege auf der linken 
Seite der Verteilungskurven praktisch zusammenfallen. Das gerad- 
linige, steil ansteigende Kurvenstiick wurde nach unten verlangert und 
mit der Energieachse zum Schnitt gebracht. Dieser Schnittpunkt ist 
fiir alle Kurven im Rahmen der MebBgenauigkeit gleich. [hm wurde der 
Energiewert 0 eV zugeordnet, da wir Maxwell-Charakter der Verteilungs- 
kurven annehmen. 


Herrn Professor Dr. G. M6LLENSTEDT danken wir fiir die Anregung und For- 
derung dieser Arbeit. 

Wir danken auch der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir apparative Leih- 
gaben und finanzielle Unterstitzung. 
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Nachweis eines Fermi-Anteils beim @-Zerfall des Ar 
durch Polarisations-Korrelations-Messungen 
Von 
Tu. Maver-Kuckuk, R. NreERHAUS* und U. SCHMIDT-ROHR 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 6, November 1969) 

The correlation between f-particles and circular polarized y-radiation was measured 
for the J+J f#--transition Ar*!— K41. Gaseous sources were used. A correlation 
coefficient A = (+ 0,33-0,07) was found. From this, a ratio of Gamow-Teller to 
Fermi matrix element Mg/Mp = + 2,319°3 and a Fermi matrix element M,;= 


0,09 + 0,04 is derived. The result shows a deviation from the AT = 0 isotopic spin 
selection rule for Fermi transitions. 


1, Einleitung 


Fiir den 6-Zerfall leichter Kerne gilt die Isotopenspin-Auswahlregel, 
die besagt, da Fermi-Ubergange nur zwischen Niveaus erfolgen, die 
zum gleichen Isotopenspin-Multiplett gehdren. Sie wird nicht als streng 
angesehen, weil die Struktur dieser Kerne nicht nur durch die ladungs- 
unabhangigen Kernkrafte bestimmt wird, sondern weil sich vielmehr 
Coulomb-Wechselwirkung und Neutron-Proton-Massendifferenz als St6- 
rungen bemerkbar machen, die zu einer Beimischung fremden Isotopen- 
spins zu den einzelnen Kernniveaus AnlaB geben kénnen. Diese Bei- 
mischungen fiihren zu Fermi-Anteilen bei erlaubten £--Ubergangen, die 
sich experimentell beobachten lassen durch Messung der Winkelkorre- 
lation zwischen f-Teilchen und zirkular polarisierter y-Strahlung, sofern 
dem f-Teilchen ein y-Quant folgt. Ein solcher Fall von starker Fermi- 
Gamow-Teller-Interferenz bei einem J—J B--Ubergang ist bereits von 
BorHM und Wapstra beim Sc** gefunden worden!:?. Wegen des 
relativ hohen log ft-Wertes von 6,2, den dieser £-Zerfall hat, kann das 
Fermi-Matrixelement dabei trotzdem klein sein. Wir haben deshalb 
eine Polarisations-Korrelations-Messung am 7/2—7/2-Ubergang A‘!— K41 
(log ff =5,0) vorgenommen, iiber die im folgenden berichtet wird. 


2. MeBanordnung 


Anordnungen zur Messung von Polarisations-Korrelations-Koeffi- 
zienten sind bereits mehrfach beschrieben worden?, Sie bestehen im 


* Jetzt: Kernreaktor Bau- und Betriebs-G.m.b.H., Karlsruhe. 

1 BoruM, F., and A.H. WapstrRa: Phys. Rev. 107, 1202 (1957). 
? Boerum, F., and A.H. Wapstra: Phys. Rev. 109, 456 (1958). 

3 Literaturangaben in Ref. 4. 
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wesentlichen aus einem Polarisationsanalysator fiir y-Strahlung, einem 
B-Zahler und einer Koinzidenzstufe. Fig. 1 zeigt die Geometrie unserer 
Anordnung fiir die Messungen am Ar*. Sie weist gegeniiber der friither 
von uns benutzten* folgende Anderungen auf: 


Der Magnet wurde durch einen gréBeren ersetzt, dessen Streurohr 
10 cm lichte Weite hat und aus der Legierung Hyperm Co 35 der Krupp 
Widia-Fabrik hergestellt ist*. Die magnetische Induktion im Streu- 
rohr betragt 22900 GauB. Die den Strahlengang definierenden Blei- 
Absorber sind so bemessen, daB Quellen bis zu 15 mm Durchmesser 
benutzt werden kénnen. 


Anthrazen 


dcm 


Fig. 1. Anordnung von Quelle, Analysator und Zahlern. Lichtleiter und Vervielfacher wie in Fig. 1 von 
Ref.4. Die Stirnflache des Magneten ist zur Herabsetzung der Elektronenriickstreuung mit Trovidur 
uberzogen 


Infolge der kurzen Halbwertzeit des Ar* (110 min) sind im f-Zahler nicht nur 
groBe, sondern auch stark wechselnde Zahlraten zu registrieren. Wir haben des- 
halb im f-Zahler einen umgebauten Fairstein DD 2-Linearverstarker benutzt. Auch 
die Koinzidenzstufen wurden geandert. Beide Stufen sind jetzt Dioden-Koinzidenz- 
stufen mit G7A bzw. OA 259 Dioden. Die Eingangsimpulslangen werden durch 
clipping-Kabel definiert, die Eingangsimpulshoéhen durch iibersteuerte Fenster- 
verstarker. Die Fensterverstarker enthalten die Pentoden D3a bzw. E180F und 
die Dioden G7A bzw. OA 259. (Die R6hren D3a haben mit negativen Impulsen 
bis zu 100 V am Gitter iiber mehrere Wochen befriedigend gearbeitet.) Um eine 
weitgehende Unabhangigkeit des Koinzidenz-Wirkungsgrads von den Nachweis- 
wahrscheinlichkeiten zu erzielen, haben wir verhaltnismaBig groBe Koinzidenz- 
auflésezeiten benutzt, namlich 5-10-%sec bzw. 5-10-7sec. Die Konstanz des 
Koinzidenzwirkungsgrads war besser als 1% in 14 Tagen. 


* Wir danken den Herren Dr. MEYER und Dr. ACKERMANN der Krupp Widia- 
Fabrik in Essen fiir Beratungen iiber magnetische Werkstoffe. 

Die Eisenteile des Streumagneten wurden von der Firma Nierhaus und Alte in 
Duisburg aus Hyperm-Co-35- und Hyperm-0-Schmiedestiicken hergestellt. 

4 MAvER-KUCKUK, T., u. R. NreRHAuS: Z. Physik 154, 383 (1959). 
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3. Quellenherstellung und Messungen 

Ar‘! wurde durch eine (d, p)-Reaktion im Heidelberger Zyklotron 
hergestellt. Etwa 2cm? gasférmiges Argon von Atmospharendruck 
wurden in einen kleinen Behilter aus 50 pu. dickem Aluminiumblech 
gefiillt und 4 bis 2 Std lang mit 5-MeV-Deuteronen bestrahlt. Nach der 
Bestrahlung wurde der Aluminiumbehdlter im Innern eines evakuierten 
GlasgefaBes eingeschnitten und das Argon durch Quecksilber in eine 
diinnwandige Glaskugel von 14mm Durchmesser gedriickt. Sie wurde 
durch eine nach der Kompression mit Quecksilber gefiillte diinne 
Kapillare gehalten und so als Quelle in die Apparatur gebracht. Wir 
haben nach AbschluB der Messungen die Glaskugel von ihrem Fiill- 
und Befestigungsstutzen abgetrennt und gewogen. Die mittlere Dicke der 
Glaswandung betrug 8 mg/cm?. Dem Anthrazen-Kristall des £-Zahlers 
war eine fiir «-Teilchen von Po?!® durchlassige diinne Seite zugewandt. 

Der Polarisationsanalysator wurde durch Vergleichsmessungen an 
Co® geeicht, das sich hierzu besonders gut eignet, weil die Energie der 
y-Strahlung von Ar*! (1,29 MeV) sehr nahe bei der Energie der beiden 
y-Quanten des Co® liegt (1,17 und 1,33 MeV). Als Korrelations-Koeffi- 
zient von Co® wurde der experimentell gut bestatigte theoretische Wert 
— 0,33 angenommen’. Die Polarisation unseres Analysators andert sich 
im Bereich 1,17 bis 1,33 MeV so wenig, daB eine Beriicksichtigung der 
Energieabhangigkeit nicht notwendig war. Ebensowenig wurde die 
Energieabhangigkeit des mittleren Kosinus des Winkels zwischen 
y-Quant und f-Teilchen beriicksichtigt. Hingegen war das mittlere v/c 
der nachgewiesenen f-Teilchen beim Ar* anders als beim Co®®. 

Fiir die Eichmessungen an Co®? dienten ebene Quellen von 14 mm 
Durchmesser. Der Beitrag an y—y-Koinzidenzen wurde durch Vor- 
schalten eines Beryllium-Absorbers vor den f-Zahler bestimmt. An 
jedem Ar*!-Praparat haben wir im allgemeinen drei Halbwertzeiten 
(etwa 6 Std) gemessen und dabei alle 600 sec umgepolt. Die Argon- 
Praparate wurden zwischen den einzelnen Messungen gegen ein Co8?- 
Praparat ausgewechselt, um die Photokathoden der Vervielfacher stets 
unter Belichtung zu halten und Empfindlichkeitsinderungen méglichst 
zu vermeiden. Fiir jedes Ar-Praparat wurden Abfallkurven gezeichnet, 
um die Reinheit der Quelle zu kontrollieren. Fig. 2 gibt ein Beispiel. 
Die Anfangsaktivitat zu Beginn der Korrelations-Messungen lag zwischen 
20 wC und 100 wC. Es wurden alle y-Quanten oberhalb 150 keV und alle 
B-Teilchen oberhalb 255 keV gezahlt. Das entspricht bei Ar™ einem 
mittleren v/c der B-Teilchen von 0,87. 

Die Korrektur fiir den Beitrag an zufalligen Koinzidenzen war 
stets kleiner als 20%. Den Hauptanteil trugen schnelle Koinzidenzen 
bei, die in der langsamen Koinzidenzstufe systematisch mit y-Impulsen 
und zufallig mit 6-Impulsen koinzidierten. Wir haben die Zahlraten 
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der systematischen Zweifach-Koinzidenzen in der langsamen Dreifach- 
Koinzidenzstufe und die Koinzidenzauflésezeiten fiir zufallige Koinzi- 
denzen gemessen und daraus die Zahlrate der zufilligen Koinzidenzen 
berechnet. 

Zur Auswertung wurde zunachst auf Anderungen der Nachweiswahrscheinlich- 
keiten im f- und y-Zahler korrigiert, indem die Koinzidenzzahlrate durch das Pro- 
dukt der Einzelzahlraten dividiert wurde. Die Abfallkurven (Fig. 2) zeigen, dab 


solche Anderungen klein waren. Dann wurde die Polarisation zweimal berechnet, 
einmal durch Bildung von 


(Ky —fK3)/(AT+fKz), (KS —fKq)/(KE+Kz7),..., 
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Fig. 2. Abfallkurven ftir ein Ar‘!-Praparat. Die im Anfang zu beobachtende Aktivitat von 10 min Halb- 
wertzeit riihrte von N™ her, das durch einen (d, p)-ProzeB aus dem Kohlenstoff der Kitts entstand, mit 
dem die Aluminiumbehalter abgedichtet waren. Die Auswertung begann bei der gestrichelten Linie 


und Mittelung mit den Gewichten KT], Kj, ..., das andere Mal durch Bildung von 
Ge EGU RG ge ol Ke Ka) Re Balan 
und Mittelung mit den Gewichten Ky, Kz,.... Kj sind die korrigierten Koinzidenz- 


zahlraten im w-ten MefBintervall. Mit dem Faktor f=1,067 wurde der Abfall des 
Praparates wahrend eines MefBintervalls von 600 sec und der Umpolpause beriick- 
sichtigt. Fir jedes Praparat stimmten diese zwei gemittelten Polarisationen gut 
uberein. 


4. Ergebnis und Diskussion 


Als Mittel aus 10 Messungen der beschriebenen Art folgt fiir den 
Korrelationskoeffizienten von Ar*! A =(+ 0,33 40,07). Angegeben ist 
der aus Messung und Vergleichsmessung resultierende statistische 
ehler. 

Das Zerfallschema von Ar* ist mehrfach, beispielsweise von 
SCHWARZSCHILD, RustaD und Wu® untersucht worden und in Fig. 3 
wiedergegeben. Der Spin 3/2 des Grundzustandes von K* wurde durch 
Atomstrahlresonanzmessungen direkt bestimmt®’. Dann folgt der 

5 SCHWARZSCHILD, A., B.M. Rustap and C.S. Wu: Phys. Rev. 103, 1796 (1956). 

6 Maney, J.H.: Phys. Rev. 49, 921 (1936). 

7 Kuscu, P., S. MittmMann and I.1. Rawr: Phys. Rev. 57, 765 (1940). 
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Spin 7/2 des Grundzustandes von Ar* aus der Spektralform des energie- | 
reicheren f-Uberganges (,,unique‘‘-Form mit 4 J =2 und Paritats- | 
wechsel) und wird durch Winkelverteilungsmessungen an der Reaktion | 
Ar*0 (d, p) A”! bestatigt’»®. SchlieBlich ergibt sich der Spin 7/2 des | 
angeregten Niveaus von K*! aus Messungen iiber dessen Lebensdauer!™, 
die zeigen, daB der Kern itber eine M2 y-Strahlung in den Grund- 
zustand iibergeht. 
Fig.4 zeigt eine Kurve, die wir fiir die vorliegende Spinfolge 
7/2—7/2—3/2 nach den von ALDER, STECH und WINTHER”™ berechneten 
Koeffizienten gezeichnet haben. Als 
Ve (T =5/2) Abszisse ist das Verhaltnis der Matrix- 
elemente fiir Gamow-Teller- und Fermi- 
120 MeV (39%) Ubergang aufgetragen, multipliziert mit 
lat dem Verhaltnis der Kopplungskonstan- 
ten |c4|/|cy|. Davon hangt der Korrela- 
72(T=¥e)  tions-Koeffizient ab. Unser MeBwert ist 
eingetragen und ergibt mit |c4|/|cy|=1,2 
Ae Vat fir das Verhaltnis der Kernmatrix- 
elemente M,/M;= + 2,3793. Das Fermi- 
Matrixelement selbst erhalt man unter 
~3/2+ Benutzung des log (ft)-Wertes 5,00 aus 
B=ft[(4—A) MZ+AM@]. Mit B =2740 
und A =c4/(c} +c¢%) =0,6118 ergibt sich 
M; =0,09 +0,04. Die Werte der Konstanten B und 4 folgen aus dem 
log (ft) des Neutrons und den Experimenten tiber den Zerfall polari- 
sierter Neutronen, sowie aus den /¢-Werten fiir 0-+0-Ubergange und 
Ubergange zwischen Spiegelkernen!®-!8, Das Ergebnis zeigt, da8 zum 
Zerfall des Ar* ein erheblicher Fermi-Anteil beitragt. 


Der Isotopenspin des Grundzustandes von Ar ist T=5/2. Das 
Niveau in K”, auf das der f-Zerfall fiihrt, muB wegen des hier gefunde- 
nen Fermi-Anteils mindestens eine Beimischung des gleichen Isotopen- 
spins enthalten. Es kann aber sicherlich kein reines Niveau mit T =5/2 


4 7 
1gA23 (10min) 


Ka 


Fig. 3. Zerfallschema von Ar, vgl. Ref. > 


8 Burrows, H.B., T.S. GREEN, S. Hinps and R. MIDDLETON: Proc. Phys. Soc. 
Lond., Ser. A 69, 310 (1956). 

° Gipson, W.M., and E.E. Tuomas: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 210, 543 (1952). 

iM Prrier, I. S12 Phys. Rev, 85,942) (4952): 

11 ENGELDER, T.C.: Phys. Rev. 90, 259 (1953). 

12 ArpER, K., B. StecH and A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 

13 KOFOED-HANSEN, O.: Coupling constant Determinations from Investigations 
in nuclear B-decay, Lecture given at the Intern. School of Physics at Varenna (1959) 
Erscheint in Nuov. Cim. 

14 Burcy, M.T., V.E. Kroun, T.B. Novey, G.R. Rinco and V.L. TELGDI: 
Phys. Rev. Lett. 1, 324 (1958). 

15 CLarRK, M.A., J.M. Rosson and R. NaTHAUS: Phys. Rev. Lett. 1, 100 (1958). 
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sein, denn dann wiirde man ein — wegen des Vorzeichens der Coulomb- 
Korrektur tiefer liegendes — analoges Niveau in Ar! erwarten. Das 
angeregte Niveau in K* sollte zum tiberwiegenden Teil ein P==3/2 
Niveau sein. Die GréBe der Beimischung mit T=5/2 zeigt, daB die 
Stérung dieses Niveaus erheblich ist. Sie wird sehr wahrscheinlich 
durch elektromagnetische Wechselwirkung verursacht. 

BERNSTEIN und Lewts!* haben darauf hingewiesen, daB nach der 
herkémmlichen Theorie des f-Zerfalls Fermi-Beimischungen bei Uber- 
gangen mit 4 7T=-0 auch ohne Coulomb-Korrekturen prinzipiell auf- 
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Fig. 4. Korrelationskoeffizient in Abhangigkeit vom Verhaltnis der Kernmatrixelemente nach ALDER, STECH 
und WINTHER™, Der MeBwert ist eingetragen. Die gestrichelte Linie zeigt den Wert fiir einen reinen Gamow- 
Teller-Ubergang 


treten kénnen, daB solche nicht durch Coulomb-Effekte bedingten Bei- 
mischungen aber nach der Theorie der Fermi-Wechselwirkung von 
FEYNMAN und GELL-MANN!” unabhangig vom Kernmodell verboten 
sind. Eine Entscheidung dariiber, welche der beiden Moéglichkeiten 
besser mit den experimentell gefundenen Fermi-Beimischungen ver- 
traglich ist, laBt sich aber nur fallen, wenn es gelingt, die elektromagneti- 
schen St6rungen der Niveaus zu berechnen und die daraus resultie- 
renden Fermi-Matrixelemente quantitativ anzugeben. C.C. BoucuiaT*!8 
hat eine Rechnung unter bestimmten Modellannahmen fiir drei Isotope 
vorgenommen, bei denen das Fermi-Matrixelement bereits bestimmt 
wurde, namlich fiir Mn5?, Sc*4 und Na*4. Keines dieser drei Isotope hat 
einen so hohen Fermi-Anteil wie Ar®. 

Herrn Professor W. GENTNER danken wir fiir sein hilfreiches Interesse an dieser 
Arbeit, Herrn Professor F. Borum fiir seine standige Beratung und Herrn Professor 
B. Stecu fiir lehrreiche Diskussionen. 

* Wir danken Herrn Dr. Boucuiar fiir die Ubersendung eines Vorabdrucks 


seiner Arbeit. 
16 BERNSTEIN, J., and R.R. Lewis: Phys. Rev. 112, 232 (1958). 
1? FEYNMANN, R.P., and M. Gert-Manwn: Phys. Rev. 109, 193(1957). 
18 BoucuiatT, C.C.: Im Druck. 
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Die optischen Eigenschaften von Interferenzfiltern 
bei Messung mit endlich breiten Spektralbereichen 
Von 
G. KoppFLMANN und K. KREBS 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. Oktober 1959) 


A special procedure of evaluation permits — from measurements of the transmissi- 
bility of interference filters possessing a very narrow band width — the very 
accurate determination of both the half-width and the position of the transmitted 
spectral range. Using this procedure a method is developped, that permits to 
eliminate those errors in the determination of the optical properties of the filters 
which are due to the finite width of the spectral range used for the measurements. 
Both methods are illustrated by experimental examples. 


1. Theoretische Grundlagen 


Die Durchlassigkeit eines Interferenzfilters mit zwei gleichen Spiegel- 
schichten, deren jede das Reflexionsvermégen R und die Durchlassig- 
keit T habe, ist bekanntlich durch eine Airy-Verteilung gegeben: 


ae 1 Le ee 1 
Z 1p RI= ZR eos (PRT i) ee ate (1) 
GRE sin 5 
Hierbei ist die Phase 
® =4andyvcosy —26,, (2) 


wobei d die Dicke, n die Brechzahl und y den Winkel zur Normalen in 
der Zwischenschicht bezeichnet, »=1/A die Wellenzahl und 6, den 
Phasensprung, den die von der Zwischenschicht her einfallende Welle 
bei Reflexion an einer der Spiegelschichten erfaéhrt. Die ,,Spiegelschich- 
ten“. kénnen auch aus hochreflektierenden, dielektrischen Mehrfach- 
schichten bestehen. 


Die Halbwertsbreite 4®, dieser Verteilung ist 


& wie ee 
A®, = 2arcsin + weteak 


2\R ~ R 6) 


und die Maximalintensitat J,, 


ae (4 
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Fir geniigend kleine Abweichungen 4® von den Werten DI= ma 27 
(m = ganze Zahl) laBt sich (1) dann in der bereits von BURGER und 
v. CITTERT! angegebenen Form schreiben *: 


Ad=GO—-,. (5) 


Interessiert man sich speziell fiir die Abhangigkeit I(y) bei senkrech- 
tem Lichteinfall (d.h. m, d = const, y =0), so ergibt sich, mit ») = Lage 
des Maximums und A»; = Halbwertsbreite 


I(vy — v9) = —_*__, (6) 


Durch einfache Umformung erhalt man hieraus eine in y lineare Dar- 
stellung 


Fy eB) 
a =—_ ae. (7) 


2 


Diese Darstellung erméglicht nun eine sehr genaue Bestimmung der 
Halbwertsbreite dy, und der Lage der DurchlaBbande 9 des Interferenz- 
filters. Bei der praktischen Ausmessung eines Filters wird J als Funktion 
von » ermittelt, wobei die Durchlassigkeit im Maximum J,, betrage. 
Berechnet man dann die GréBe 


w =YI,/I—1 (8) 


fiir jeden MeBpunkt, so erhalt man mit w=w(y—v 9) eine Gerade**, 
die die Achse w =0 bei »y =v, schneidet und aus derem Anstieg sich die 
Halbwertsbreite Ay, nach (7) berechnen laBt. Damit wird also yy und 
Av, jeweils durch Mittelung iiber samtliche MeBpunkte gewonnen und 
eine wesentlich héhere Genauigkeit erzielt, als wenn man diese Werte 
aus der glockenférmigen Kurve I =I(v—v,) ablesen wiirde. 


2. Messungen mit verschwindender und endlicher Spaltbreite 


Als Anwendungsbeispiel ist in Fig. 1 die Ermittlung der Halbwerts- 
breite eines dielektrischen Interferenzfilters (bestehend aus zwei 7fach 
4/4-Schichten ZnS-Kryolith und einer 4/2-Zwischenschicht Kryolith) 


* Eine Durchrechnung zeigt, daB z.B. fiir R>88% die Abweichungen der 
Gl. (5) von (1) héchstens 0,2% des Maximalwertes J,, sein kénnen; fiir die experi- 
mentelle Praxis reicht also (5) im allgemeinen vdéllig aus. 

*x Das Vorzeichen der Wurzel wird dabei praktischerweise so gewahlt, daB fiir 
w= w(y—v,) eine durchlaufende Gerade entsteht (z.B. fiir »<y) Minus und fir 


vy > Plus). 
1 BurGer, H.C., u. P.H. van Citrert: Z. Physik 44, 58 (1927). 
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dargestellt. Fiir diese Messung wurde ein Spiegeldoppelmonochromator | 
(C. Leiss, Berlin) mit so eng gewahlten Spalten benutzt, daB das vom | | 
Monochromator gelieferte Spektralintervall als sehr klein betrachtet | 
werden konnte. Die Intensitat wurde mit einem Multiplier gemessen. } 
Fig.4 zeigt I=I(y—yv) und w=w(vy—  ). Letztere Kurve ist in | 
sehr guter Naherung eine Gerade mit dem Anstieg dw/dv=1/Ary,= | 
(1,92 0,04) - 10cm. Die Halbwertsbreite 4A, folgt daraus zu AA,= | 
(17,7 £0,4) A. Ferner ist 
die Lage des Maximums | 


¥9=17180cm auf +2cem4 
genau ablesbar (d.h. Ay = 
(5820,7 0,7) A). 

Es soll nun im folgen- 
den gezeigt werden, dab 
S800 S650(A man nach dieser Methode 
77300 77200 77700 ae auch dann einen genauen 
im Wert der Filtereigenschaf- 
ten J,, und Ay, ermitteln 
kann, wenn das vom Mono- 
chromator gelieferte Spek- 
tralintervall eine endliche 
und so groBe Breite hat, 
daB eine Durchlassigkeits- 
77100 cm" kurve I (y—v¥) bereits 
merklich verfalscht ist. 
Schon aus Intensitatsgriin- 
den wird man ja stets auf 
endlich groBe | Spektral- 
intervalle angewiesen sein. 
Fig. 1. a Interferenzfilter-Durchlassigkeitskurve I (vy — 9); Liefert der Monochromator 
b dasselbe in der Darstellung w (» ~ )=/ImjI —1 eine Intensitatsverteilung 
1=1(y—»,), (vy, = Lage des 
Zentrums der symmetrisch vorausgesetzten Monochromatorbande), so 

ergibt die Messung der Filterdurchlassigkeit statt des Ausdrucks 


fe) 


Iv =) == (6) 


mehr oder weniger geanderte Werte, die sich durch ein Faltungsintegral 
darstellen lassen (und im folgenden durch einen Querstrich gekennzeich- 
net sind). Man mi®t dann 


7 __ fi(v—y,) -I(v — v9) dv 
Paola (aie dae a (9) 


| 
| 
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Dieser Ausdruck mége zuerst berechnet werden fiir den Fall, daB der 
Austrittsspalt gleich dem Bild des Eintrittsspaltes ist. Der Monochro- 
mator liefert in diesem Falle, wie man leicht verifiziert, eine dreieck- 
formige spektrale Intensitatsverteilung 7 (y— v,) mit der Basis 24 Vp, wobel 
Av, den der Spaltbreite entsprechenden Spektralbereich bedeutet 
(Fig. 2). 


Die Auswertung des Zahlerintegrales (9) (integriert zwischen den 
Ax+B 


1+ ax? 


Grenzen y=y, bis y=»,) fiihrt auf Integrale vom Typ fA 


| 
| 
| 
| 
| 
“eal | 
| 
| 
| 
| 
| 
1 
% % 4% % y 
\ 
be—/2, -%)- 
! ! 
| 
pw 27, 
I 
Fig. 2 Fig. 3 


Fig. 2. Zur Berechnung des Faltungsintegrals (9) 


Fig. 3. Durchlassigkeitskurven bei verschiedenen breiten Monochromatorspalten, theoretisch (Parameter 
v= Avz/4r1) 


die sich elementar l6sen lassen. Hier sei ohne Zwischenrechnung gleich 
das Ergebnis angegeben*: 


= 2 
ioe) = ly {3 In (u2 + 1) | 


NZ suv) tee) (10) 
Vv U 
— (u —v) arc tg aCe + (u + v) arc tg i umen | | 
: (v, — Y%) _ Avg ; ; 
We beln 7 = Fi end A) eset zi ist: (11) 
Av, Vy 


u gibt also den Abstand der Monochromatorbande von der Lage des 
Maximums des Filters an — gemessen in Halbwertsbreiten Ay,, wah- 
rend v das Verhaltnis der Spaltbreite — gemessen im FrequenzmaB — 
zur Halbwertsbreite darstellt. Die Formel (10) ist, wie zu erwarten, 
in w symmetrisch. Fiir «=0 ergibt sich das Maximum zu 


I, =n — {20 arc tg 9 —In (v2? +4)}. (12) 


* Durch Grenziibergang v >0 kann man zeigen, daf sich fiir den Fall unendlich 
feiner Spaltbreite aus (10) tatsachlich die Formel (6) ergibt. 
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Um zu priifen, was fiir Kurven sich in einem Diagramm @ = Vin! pyle 9 
ergeben miissen, wurde fiir v=0; 2 und 4 nach (10) Z(#) und nach (12) 
I,, und daraus @ =W(u) berechnet und in Fig. 3 aufgezeichnet. 


Zur experimentellen Bestatigung dieses Ergebnisses wurden Durch- 
lassigkeitskurven des schon oben erwahnten dielektrischen 15-Schichten- 
filters bei verschiedenen Breiten 6 des Eintritts- und Austrittsspaltes des 
(1:4 abbildenden) Monochromators aufgenommen. Nach Art der Fig. 1b 
sind sie in Fig. 4 zusammengestellt. (Der Deutlichkeit halber wurden 
die einzelnen Kurven auf der v-Achse gegeneinander versetzt.) Kurven 


bfinpl tS Hop — S50 TO 200 


/Tapstab : 


y = 700cm' 


Fig. 4. Durchlassigkeitskurven bei verschiedenen Monochromatorspaltbreiten 6, experimentell 


I(v—v 9) wiirden mit wachsender Spaltbreite breiter und niedriger wer- 
den, ohne daB eine Anderung des Kurvencharakters erkennbar ware. 
In der Darstellung w(v — 9) zeigt sich dagegen bei gréBeren Spaltbreiten 
von der idealen Geraden eine deutliche Abweichung in dem von Fig. 3 
gezeigten Sinne. In den auBeren Bereichen sind alle Kurven annahernd 
parallel, im mittleren Bereich haben die Kurven mit groBem 6 einen ge- 
ringeren Anstieg. Hierin offenbart sich ihre gréBere Halbwertsbreite; 
denn cutee hee der allgemeinen Definition der Halbwertsbreite 
I(Ay, )=21I,, gilt 


w@(Ay;) = VI,,/1(4,) —1 = +414. (13) 


Die Halbwertsbreite Av, unserer ,,gestorten“ Durchlassigkeitskurven 
lat sich also an den Kurven @ (y,— 9) bzw. @(w), und zwar an den Ab- 
szissen der Schnittpunkte mit den Horizontalen w=+1 und w=—1 
ablesen. Man ersieht ferner aus den Fig. 3 und 4, daB sich der Anstieg 
der gestérten Kurven (v=-0) mit gréBerer Entfernung vom Zentrum 
(gréBeren |w|) dem der ungestérten Kurve (mit v =0) annahert, was im 
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Tabelle. Zum EinfluB der Spaltbreite b auf die optischen Eigenschaften eines Inter- 


ferenzfilters 


Durchlassigkeitsmaximum bei %=17180cm™+ bzw. A, = 5820 Aw AA,y=17,4A 
(entsprechend Zeile 5) ‘ 


- Sh SSS 
ile | | 
b fees 30 Bor) 95% ib" | Boo Pha 
2 Ahp 2,8} 5.5: | 9:3 13:9 |48,8-) 37,00) A 
3 ij Adp = Avp 0.16 e | 
a = Av, is O56 OF58 0,79 | 1,05 2,10 eis 
4. | Ay, es | Sl | S57? | SSO. Icon oe | om" 
5. Ay, BL Si.2 $4.2 | Sieo 150.5 | 647 4) cm 
6. | Ties 8055. W788 | 760 1744 173,31 660 | % 
7: Mees 80,5 78,8 | 80,4 TOUS 2 |) WY % 
8 (ive) 4,45| 4,45] 4,8 5,0 5,2 6,05] % 
9 A O29 \| O22: O44) ©3541) O50 1 OOH) % 
iE = : | bet od 
10 (1— R) AAS) 445) AAG | 4jS. | Taal) 45) | % 
44. 4 0;29)|| 0,32'| 0;30ul) 0/32'|' 10,26") 0,34 |) °% 


ubrigen fiir nicht zu groBe 


Stérungen auch analytisch aus (10) folgt. 


In der Darstellung @(v,— 79) hat man also die Méglichkeit, sowohl die 


effektive, gestérte Halb- 
wertsbreite Ay, wie die un- 
gestorte Ay, (aus dem 
Anstieg in gréBerer Ent- 
fernung vom Zentrum) zu 
ermitteln. In den Zeilen 4 
und 5 der Tabelle sind 
diese Werte angegeben. 
Das Verhaltnis uw, = 
Av, |/A vy, ist nach den Gln. 
(10), (14), (12) durch “den 
Parameter v =A y,/A y, mit- 
tels der Bedingung J(w,) = 
2 ],, bestimmt ; ebenso auch 
das Verhiltnis J,,/I,, der 
scheinbaren zur wahren 
maximalenDurchlissigkeit. 


eV YK, 


Fig. 5. Maximale Durchlassigkeit und Halbwertsbreite bei der 

Faltung der Airy-Verteilung J(y—v)) mit verschiedenen Apparate- 

verteilungen 7 (v — vz). (Dreiecksverteilung, Rechtecksverteilung 

und Doppellinie.) Parameter v =Avg/41; vg¢=4 vq/A v4; 
ap = Arz/Ary ; 


Beide GréBen in Abhangigkeit von v wurden berechnet und in Fig. 5 
(ausgezogene Kurven) dargestellt. Man erkennt, daB die Verringerung 
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der maximalen Durchlissigkeit und die VergréBerung der Halbwerts- 
breite fiir v<1 praktisch vernachlassigbar ist und erst ab v =1 merk- 


bar wird, d.h. wenn die Monochromatorspaltbreite (im Frequenzma®) } 


groBer wird als die Filterhalbwertsbreite 47. 

Die Darstellung Fig. 5 erméglicht es nun auch, bei einem experimen- 
tell ermittelten Verhaltnis AvJA v, durch Ablesung an dem entsprechen- 
den v-Wert aus der ,,gestérten’’ Maximalintensitat J,, die wahre J,, zu 
ermitteln. — Die wahren Filtereigenschaften A», und J,, sind, im Gegen- 
satz zu den gestérten, deshalb von Interesse, weil sich aus ihnen bekannt- 
lich Reflexionsvermégen R und Absorption A der Spiegelschichten be- 
stimmen lassen. Denn nach (2); (3) ist (fiir senkrechte Inzidenz) 


AND = [4a nd 2 a) An = 2 roe 
2 2 \R 


D, = 42 nd14— 20,5 = M20 


also ‘ A 
1—R do, 7 = "4 
iif = [ma + Ove —— dv 6] = Y% (14) 
und nach (4) und R+7+A=1 
Le 2 4 2 ‘ 
alee ve 


y 


und damit also R und A berechenbar*. (Bei dem von uns untersuchten, 


speziellen dielektrischen Interferenzfilter ist wegen der A/2-Zwischen- 
schicht m=1 und fiir den EinfluB des Phasensprunges nach DuFrouR? 
[5,0 = ee : v6) =1,43% einzusetzen. 

Wiirde man die Berechnung von R und A aus den Werten 47, und 
I,, der Tabelle, Zeile 4 und 6 vornehmen, so erhielte man die in Zeile 8 
und 9 angegebenen, stark differierenden und verfalschten Werte (1 — R) 
und A. Bei Auswertung iiber die wahren, aus der Fig.5 ermittelten 
Werte 4, und J,, (Zeile 5 und 7) erhalt man dagegen die in Zeile 10 und 
11 angegebenen, gut tibereinstimmenden Werte (1 —R) und A. 


Berechnet man iibrigens aus A Ap (Zeile 2 in der Tabelle und der Filterbreite A A, 
die v-Werte (Zeile 3), so stellt man nur in erster Naherung eine Ubereinstimmung 
mit den theoretischen Kurven der Fig. 3 fest. Insbesondere fiir groBe v ergeben 
sich gréBere Abweichungen, die méglicherweise darauf beruhen, daB infolge von 
Linsenfehlern, Justierfehlern und ahnlichem die tatsachlich vorliegende spektrale 
Intensitatsverteilung des Monochromators keine ideale Dreiecksverteilung ist. 


* Wegen der Reflexionsverluste an Tragerflachen ist J,, in (15) je nach Zahl 
und Art der verwendeten Trager noch mit einem Faktor zu versehen; bei einem 
einzigen Glastrager z.B. I,,/0,92, denn von Tragerriickwand wie auch vom Filter- 
system’ wird je etwa 4% reflektiert. 

2 DuFOUR, C.: Rev. Opt. 31, 17(4952). 

3 LaGaRDE, D., et R. DupEyrat: C. R. Acad. Sci., Paris 240, 1980 (1955). 
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3. Beliebige Intensitatsverteilungen des MeBlichts 

Durch eine nahere Betrachtung der in (9) dargestellten Faltung laBt 
sich nun zeigen, daB die oben geschilderte Eliminierung des Einflusses 
der endlichen Spektralbreite nicht auf den Spezialfall einer dreieck- 
formigen Intensitatsverteilung beschrankt ist, sondern fiir nicht zu groBe 
Stérungen allgemein gilt. 

Durch eine Faltung der Filterkurve I(y—y)) mit einer beliebigen Intensitats- 
verteilung des benutzten Spektralintervalles mu sich immer eine Ausgleichung 
und Verflachung der Anstiege gegeniiber der urspriinglichen Kurve ergeben. Das 
bedeutet auch fiir die Darstellung w(y,—%) eine Verringerung des Anstieges. Die 
Stérung durch die Faltung wird nun weit auBerhalb des Zentrums [dort, wo sich 
I(y—vp) nur noch wenig andert] sehr klein. Dort wird auch der Anstieg der Kurve 
W(v,—v9) wieder allmahlich auf den der ungestérten Geraden anwachsen. 

Betrachten wir z.B. die Faltung einer Airy-Verteilung I(y —»,) 
nach (1) bzw. (6) mit einer Apparatefunktion 1(y—y,), die nicht — wie 
bisher angenommen — dreieckig ist mit der Basis 2 Ay, (bei Spalt- 
abbildung 1:1), sondern rechteckig sein mége mit der Grundseite Ar¢. 
Eine solche Verteilung wird experimentell vorlegen, wenn die Breite 
des Eintrittsspaltes nach 0 geht und die des Austrittsspaltes das Spektral- 
intervall Ay, freigibt (oder auch umgekehrt). (Man tiberlegt sich leicht, 
da8B bei beliebigem Spaltbreitenverhaltnis im allgemeinen eine trapez- 
formige Intensitatsverteilung entsteht, deren mittlere spektrale Breite 
gleich dem Avg des breiteren der beiden Spalte ist.) Fiir eine Rechteck- 
verteilung folgt aus (9) in Analogie zu (10) 


/ AC fe pee a gee (16) 
us 44+ 42— 
wobel 4 
V,—v Ay 5 
“= see iG = Ay pa Matte dec ulkecntecks 
und fiir das Maximum 
Tiel ee arc ot (17) 
a ja Le 
4 


Als ein Beispiel fiir eine ganz ausgefallene Intensitatsverteilung eines 
Spektralbereiches mégen zwei gleich starke, monochromatische Linien 
im Abstand Ay, gewahlt werden. Dann ergibt sich entsprechend 


= ii 1 1 
I(v, — %) — = Fe | 7" 2) (18) 
| ere 4%) 
wobel e 
ws (¥, — Yo) nee Avy , ¥,= Mitte zwischen den Linien 
Av, Av, 
und fiir das Maximum ae 1 ln Ay (19) 
1+ (%) 
2 
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| 
| 


Auch fiir das Rechteck und die Doppellinie als Apparateverteilung ff) 
wurden die Gréfen J,,/I,, und Ay,|A v, numerisch aus den Gin. (16),) i 
(17) baw. (48), (19) als Funktion von vg bzw. v, berechnet und in die ff 
Fig. 5 eingetragen. Es zeigt sich nun, daB die fiir die verschiedenen 
Apparatefunktionen berechneten Werte J,,/J,, den gleichen Wert haben, 
wenn ¥, Ug, ¥, so gewahlt werden, da auch die Halbwertsbreitenverhalt- ff 
nisse Ayv,/Ayv, gleich sind; vorausgesetzt, daB die Stérung durch die | 
Faltung nicht zu groB wird, d.h. fiir TI @ 0,8 oder'v, He, Up S 1 Tragt 


man also, unter Eliminierung der Parameter ¥, vg, y J,,/I,, als Funktion | 
von Ay,/Ay, auf (Fig. 6), so nahern sich die drei Kurven fiir die | | 
hg ganz verschiedenen spektralen | 
Verteilungen des MeBlichtes — 
ag asymptotisch fiir TNT aA 
und fallen fir J,,/I,, > 0,8 
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08 : 
praktisch zusammen. Man 
O7 =. Jif. steht" leicht “ein, “dab era 
su. — bei beliebigem Spaltbrei- 
06 Bar ee : 
4 ‘ tenverhaltnis — im allge- 
05 meinen trapezformige Inten- 
sitatsverteilung eine Kurve 
10 (Se 20 25 : : ’ 
Ar y,/A% ergeben wiirde, die zwischen 
Fig. 6. Der Zusammenhang zwischen maximaler Durch- der Kurve fiir das Rechteck 
lassigkeit und Halbwertsbreite bei verschiedenen fe . 
Apparateverteilungen und der fiir das Dreieck 
lage. 


Da man aus der Darstellung @(y,—¥9), wie schon oben erwahnt, 
sowohl die gestérte Halbwertsbreite Ay, (aus den Abszissenwerten fiir 
W (v, — V9) =1) wie auch die ungestérte A», (aus dem Anstieg in gréBerer 
Entfernung vom Zentrum) ermitteln kann, la8t sich, weitgehend unab- 
hangig von der Spektralverteilung des MeBlichtes, auch das wahre 
Maximum einer Durchlassigkeitskurve ermitteln, selbst wenn die Breite 
des verwendeten Spektralbereiches in der gleichen Gré®enordnung wie 
die Halbwertsbreite der zu untersuchenden Filter liegt. 


Dieses Verfahren diirfte besonders fiir Messungen an sehr schmal- 
bandigen Interferenzfiltern in Spektralbereichen von Interesse sein, in 
denen das Auflésungsvermégen der verfiigbaren Monochromatoren die 
MeBgenauigkeit stark begrenzt, oder in denen das Fehlen intensitats- 
starker Kontinua oder gentigend empfindlicher Strahlungsempfanger zu 
einer Verbreiterung des benutzten Spektralintervalls zwingt. 


Tir die Férderung dieser und weiterer Arbeiten durch Gewahrung von Personal- 


mitteln sind wir der Deutschen Forschungsgemeinschaft zu groBem Dank ver- 
pflichtet. 


Zeitschrift fiir Physik 157, 601—612 (1960) 


Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Braunschweig 


Untersuchung des ,,Auroral Afterglow“ 
und seiner Praparationsstadien* 


I. Praparation der Entladungsrohre und MeSapparatur 


Von 
HERBERT HEINRICH BROMER 


Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. Oktober 1959) 


A special apparatus has been developed in order to produce an auroral afterglow 
and to measure the decay of light intensity of some afterglow emissions over several 
powers of ten. The preparation of different discharge tubes during which the air, 
the nitric oxide, and the Lewis-Rayleigh afterglow appear also is described. The 
corresponding spectra are given. 


In Stickstoff-Sauerstoffgemischen sind verschiedene Nachleucht- 
erscheinungen bekannt. Zahlreiche Untersuchungen fiihrten zu einer 
Klassifizierung dieser Nachleuchtformen, die in der Literatur als , air after- 
glow‘‘!, NO-Nachleuchten?, Lewis-Rayleigh-Nachleuchten® (L.R. NL.) 
und ,,auroral afterglow‘‘+ bekannt sind. Wahrend die Elementarprozesse, 
die zur Lichtemission im Nachleuchten (NL.) anregen, fiir die ersten drei 
Nachleuchtformen schon weitgehend geklart sind, besteht tiber die im 
auroral afterglow stattfindenden StoBprozesse und Reaktionen noch 
Unsicherheit. 

Das auroral afterglow wurde zuerst von KapLaANn® beschrieben. Es 
strahlt wahrend einiger Sekunden mehrere Bandensysteme des N, mit 
zeitlich wechselnden relativen Intensitaten aus. Besonders bemerkens- 
wert ist das Verhalten der 1. neg. Gr. des N3-Molekiilions (B #2, — X 227). 

Zar Erzeugung und Untersuchung des auroral afterglow benutzte 
KAPLAN kugelf6rmige EntladungsgefaBe mit seitlich angesetzten AlI- 
Elektroden. Die Rohre wurden mit Gemischen von Stickstoff und 


* Die vorliegende Arbeit enthalt die wichtigsten Ergebnisse einer vom Ver- 
fasser an der T.H. Braunschweig eingereichten Dissertation (Braunschweig 8. 11. 
1958). Wesentliche Teile wurden auf der Physikertagung der Nordwestdeutschen 
Physikalischen Gesellschaft in Bad Neuenahr am 16. 4. 1958 vorgetragen [H. Bro- 
MER: Phys. Verh. 9, 23 (1958)]. 

1 Brora, H.P., and A. G. GAypon: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 222, 181 (1954). 

2 KAPLAN, J.: Phys. Rev. (2) 45, 671 (1934). — Cario, G., u. U. STILLE: Z. 
Physik 107, 396 (1937). 

3 KAPLAN, J.: Phys. Rev. (2) 50, 390 (1936). — Evans, H.C., u. C.A. WINKLER: 
Canad. J. Chem. 34, 1217 (1956). 

4 KAPLAN, J.: Phys. Rev. (2) 54, 176 (1938). 

5 KapLan, J.: Nature, Lond. 132, 1002 (1933). 
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Sauerstoff gefiillt und abgeschmolzen. Durch langdauernde, strom- | 
starke Entladung praparierten sich die Entladungsrohre, d.h. sie durch- |f 
liefen nacheinander verschiedene charakteristische Stadien (St.) der J 
Entladung und des Nachleuchtens. Diese fortschreitende Préparation | 


vom Ozon-Stadium iiber das NO-, L.R.- und Cyan-Stadium zum auroral- | 


Stadium, wie Kaplan sie nannte, wird durch Gasaufzehrung und Pra- 1 | 
paration der Wandungen erklart. Dabei wird der Sauerstoff bevorzugt 
aufgezehrt, so daB schlieBlich reinster Stickstoff zuriickbleibt. 


In den Jahren 1933 bis 1948 hat KapLan durch Variation der Para- 
meter wie Ausgangszusammensetzung der Gase, Druck, Entladungs- 
bedingungen usw. eine Fiille von Beobachtungsmaterial gewonnen. 
Leider fehlen oftmals nahere Angaben itiber die zugehérigen Versuchs- 
bedingungen, so daB auch aus diesem Grunde eine geschlossene Deutung 
des vorliegenden Beobachtungsinaterials nicht mdglich war. — In einer 
zusammenfassenden Diskussion der experimentellen Arbeiten von 
KAPLAN und eigener Arbeiten haben Cario und STILLE® die Notwendig- 
keit weiterer Experimente betont, zumal es anderen Experimentatoren 
nicht gelungen war, N3-Ionen in Zeiten >0,1 sec nach Abschalten der 
erregenden Gasentladung zu beobachten. 


Es wurde daher eine Apparatur entwickelt, die es gestattete, ein 
auroral afterglow zu erzeugen und das zeitliche Abklingen verschiedener 
Emissionen in nachleuchtenden Gasen zu untersuchen. 


Versuchs- und MeSanordnung 


a) Fiillung der Entladungsrohre. Die EntladungsgefaBe aus Duran- 
glas wurden bei einer Temperatur von 470° C sorgfaltig ausgeheizt und 
jeweils mit Gemischen von reinem Stickstoff und reinem Sauerstoff 
gefiillt und abgeschmolzen. Beide Gase wurden in der gleichen Apparatur 
durch Erhitzen von KMnO, und NaNO, im Hochvakuum gewonnen. 
Eine massenspektrometrische Analyse * des bei der Erhitzung von NaNO, 
entstehenden Gemisches aus N, und den verschiedenen Stickoxyden 
ergab eine Zusammensetzung von umgerechnet 87 Anteilen N, und 
13 Anteilen O,. 


Um Verunreinigungen durch Hahnfette méglichst auszuschlieBen, 
enthielt die verwendete Hochvakuumapparatur keinerlei Schliffe. Die 
Quecksilberdiffusionspumpe aus Duranglas war angeschmolzen, ihre 
Absperrung erfolgte durch einen Hg-VerschluB. 


* An dieser Stelle sei den Herren Dr. TauBERT und Dr. Fucus, Physikalisch- 
Technische Bundesanstalt, fiir die freundliche Ausfiihrung der Analyse besonders 
gedankt. 

6 CARIO, G., u. U. StirtE: Z Physik 133, 209 (1952). 


Untersuchung des ,,Auroral Afterglow’. I 603 


Nach Angaben von RANSLEY und TaLBot?, HorMANN und MaatTscH8 
werden durch Ausheizen die schadlichen H,-Einschliisse der verwendeten 
Reinstaluminiumelektroden (99,99%) beseitigt, so daB H,-Verunreini- 
gungen auszuschlieBen waren. 

b) Aufnahme der Spektren. Zur Charakterisierung der verschiedenen 
Stadien war die Aufnahme von Spektren unerlaBlich. Hierzu wurde ein 
4-Prismen-Glasspektrograph groBer Lichtstarke benutzt. Die Kolli- 
matorbrennweite betrug 72cm bei einem Objektiv der Offnung 1:1,4 
(/ = 14cm). Es wurden Photoplatten der Fa. Perutz GmbH., Miinchen 
(Lype Superomnia, 22/10° DIN) und der Kodak Limited, London 
(Scientific Plates Code Oaf) benutzt. Zur Belichtung von Nachleucht- 
aufnahmen wurde eine Sektorscheibe verwendet, die von einem Syn- 
chronmotor angetrieben wurde. Ihre Umlauffrequenz betrug 0,5 s+. Die 
Sektorscheibe gestattete die Aufnahme von Nachleuchtspektren zu 
beliebigen Zeiten nach Abschalten der Entladung. Da die Photoplatte 
die gesamte wahrend der Offnungsdauer des Sektors auftreffende Strah- 
lung integriert, laBt ein sehr lange gedffneter Sektor einen Intensitats- 
vergleich zwischen einer sehr schnell und einer sehr langsam abklingenden 
Strahlung nicht zu. Die GréBe des Sektorenausschnittes muBte ebenfalls 
verandert und den jeweiligen Bedingungen angepaBt werden. 

c) Messung des zeitlichen Intensitatsverlaufes. In Fig. 1 ist ein Block- 
diagramm der MeBanordnung gegeben. Ein Hochspannungstransfor- 
mator (50 Hz, 220 V, 380 V/2 x 6 kV, 3 kW) lieferte die Spannung fiir 


Schle/f- 


Seklorscherbe 


Spekrrale 
Zerlegung 


oS 
fntlaoungsrohr 


OszMograph 


Kamera 


Fig. 1. Blockdiagramm der MeBanordnung 


die anregende Entladung. Besondere Sorgfalt wurde dem einwand- 
freien Abschalten gewidmet, das hochspannungsseitig tiber die Gitter 
zweier Thyratrons erfolgte. Je eines der Thyratrons war dem Entladungs- 
rohr parallel bzw. antiparallel geschaltet. Die Entladung erlosch, sobald 
die Thyratrons bei Abschalten der sperrenden Gitterspannungen ztin- 
deten und den StromfluB des Entladungsrohres tibernahmen. Durch 

?7 RansLEY, C.E., u. D.E. J. Tarsot: Z. Metallkde. 46, 328 (1955). 

8 Hormann, W., u. J. Maatscu: Z. Metallkde. 47, 89 (1956). 
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einen verstellbaren Schleifring und einen Schleifkontakt, die mit der 
Sektorscheibe verbunden waren, wurde die Gitterspannung periodisch 
abgeschaltet. Kontaktschwingungen konnten also nur zu einer Unter- 
brechung der Entladung, nicht aber der Dunkelpause fiihren. Der 
Einwand, daB die aufgenommenen Nachleuchtspektren durch Licht der 
Entladung verfalscht sind, ist daher nicht méglich. 

Die vom Entladungsrohr ausgehende Strahlung wurde nach Passieren 
der Sektorscheibe und spektraler Zerlegung (s. unten) iiber einen Photo- 
elektronenvervielfacher (SEV, Type RCA 931A oder 1 P 21) mit an- 
gebauter Elektrometerréhre und einen Verstarker spezieller Bauart in 
Spannungsimpulse umgewandelt und den Vertikalplatten eines Philips 
Oszillographen (Type GM 3156) zugefiihrt. 

Der Eingangswiderstand der Elektrometerréhre betrug 5 - 10°Q. 
Der Verstarker wurde, mit kleinen Abweichungen zur Anpassung an die 
gegebenen Verhaltnisse nach einer von HUNTEN ® angegebenen Schaltung 
gebaut. Der Frequenzbereich erstreckte sich von 1 bis 1000 Hz. Die 
Linearitat der Anordnung wurde durch definierte Schwachung eines 
einfallenden Lichtbiindels mit zwei Polarisationsfolien gepriift. Die 
Maximalabweichung war kleiner als 1% der jeweiligen Strahlauslenkung. 
Der Verstarkungsfaktor der Anordnung konnte nur durch Variation der 
Batteriespannung fiir den SEV geandert werden. Die Anpassung der 
Lichtintensitat erfolgte durch eine verstellbare Blende und mehrere 
Graufilter. 

Infolge der GréBe des Leuchtfleckes auf dem Oszillographenschirm 
betrug die Ableseunsicherheit 0,5 mm und blieb damit bei einem Maxi- 
malausschlag von 60mm unter 1%. Dieser Wert wurde durch den 
Rauschpegel um den Faktor 2 bis 3 verschlechtert. 

Um trotzdem Intensitatsanderungen von mehreren Zehnerpotenzen 
verfolgen zu kénnen, wurde der gesamte Abklingvorgang mit Hilfe der 
Sektorscheibe in Tezlabschnitten gemessen, die eine eindeutige Aneinan- 
derfiigung zu einer Gesamtkurve erlaubten. Die Verstarkung lieB sich der 
in den Tedlabschnitten jeweils noch vorhandenen Intensitat anpassen. — 
Da die Ausmessung nicht an einem Abklingvorgang erreicht werden 
konnte, war die Reproduzierbarkeit der Messungen besonders wichtig. 
Die Dauer der jedem Abklingvorgang voraufgehenden Entladung durfte 
zur Erzielung stabiler Verhaltnisse eine Sekunde nicht unterschreiten. 

Kontinuerliche MeBmethode. Bei kleinen Nachleuchtzeiten (< 10sec) 
wurden die Teilabschnitte der Abklingfunktionen kontinuierlich gemes- 
sen. Durch Verstellung des mit der Sektorscheibe verbundenen Schleif- 
ringes konnte die Zeitdifferenz ¢,—¢, vom Ausschalten der anregenden 
Entladung zur Zeit fy bis zur Freigabe des SEV bzw. des Spektro- 
graphenspaltes zur Zeit ¢,; verdndert werden. Die GréBe des Sektoren- 


* Hunten, D.M.: Canad. J. Phys. 31, 681 (1953). 
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ausschnittes wurde den jeweiligen Bedingungen angepaBt. In Fig. 2 
wird ein so erhaltenes Oszillogramm gezeigt. . 
Impulsmethode. Konstanz im Verhalten des Verstiarkers lieB sich 
relativ leicht durch die Begrenzung seiner unteren Prequenz aut 4 Hz 
erreichen. Um trotzdem sich tiber lingere Zeiten ersteckende Abling- 
vorgange (> 10 sec) messen zu kénnen, wurde eine Impulsmethode ver- 
wendet. Im Abstand von 2 sec gab die Sektorscheibe das Fenster des 
SEV fiir eine Impulsdauer von 10+ sec frei und gestattete damit eine 


lines 


ZIs 


Fig. 2. Teilabschnitt des kontinuierlich gemessenen Abfalles der relativen Intensitat J;/I),;, von Banden der 
1. neg. Gr. des Ny im Zeitintervall t=0,33 sec bis t=0,66 sec nach Abschalten der Entladung 
punktweise Ausmessung der Abklingfunktion. Fig. 3 zeigt ein so er- 
haltenes Oszillogramm. Durch Freigabe des Strahlenganges zu _ver- 
schiedenen Zeiten nach Abschalten der Entladung und Anpassung der 
Verstarkung an die jeweils vorhandene Intensitat war auch hier eine 
Messung der Abklingfunktion in einzelnen Teilabschnitten tiber mehrere 

Zehnerpotenzen moglich. 

Spektrale Zerlegung. Die spektrale Zerlegung und Isoherung der ein- 
zelnen Emissionen erfolgte nach zwei Verfahren : 

a) Es wurde der zur Aufnahme der Spektren verwendete Spektro- 
graph benutzt. In der Bildebene waren Blenden angebracht, so daB nur 
die gewiinschten Emissionen den SEV erreichen konnten. 

f) Es wurden geeignete Farb- und Interferenzfilter in den Strahlen- 
gang gebracht, so da auch hier nur die jeweils gewiinschten Emissionen 
den SEV erreichen konnten. 


Z. Physik. Bd. 157 41a 
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24 26 28 
7S 


Fig. 3. Teilabschnitt des mit der Impulsmethode gemessenen Abfalles der relativen Intensitat J;/I,), von 
3anden der 1. pos. Gr. des N, von ¢ = 10 sec bis ¢ = 28 sec nach Abschalten der Entladung. Der Elektronen- 
strahl ist dreimal tiber den Bildschirm gelaufen 


b/"p 


tna S 


Fig. 4, Oszillogramm des Wiederanstiegs der relativen Intensitat T,/Ij von Banden der 1. pos. Gr. des N 
im Zeitintervall =O sec bis #=0,11 sec nach Abschalten der Entladung in einem auroral-Stadium (flash) 


Untersuchung des ,, Auroral Afterglow‘. I 607 


Die zweite Methode ist um etwa zwei Zehnerpotenzen lichtstarker, 
da weiter gedffnete Biindel und ausgedehntere Spalte benutzt werden 
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Fig. 5. Raumliche Anordnung von Entladungsrohr, Filtern, Blenden, Sektorscheiben und SEV 


konnten. Auch bei ausgedehnteren Spalten muBte die Offnungszeit 
hinreichend kurz und der Anstieg auf den Oszillogrammen hinreichend 


steil sein. Bei vorgegebener 
Entladungsdauer wurde dies 
durch die Verwendung zweier 
konzentrischer Sektorschei- 
ben erreicht, deren Drehzahl- 
verhaltnis konstant war. 
Fig. 5 zeigt halbschematisch 
die raumliche Anordnung des 
Entladungsrohres. — Beide 
Methoden der spektralen 
Zerlegung fiihrten zu itiber- 
einstimmenden Ergebnissen. 
Dies zeigen die MeBkurven 
der Fig. 6 und 7, die auch 
als Beispiele fiir das Funk- 
tionieren der MeBapparatur 
dienen sollen. Die MeBkurven 
stellen den Intensitatsabfall 
von Banden der 1. pos. Gr. 
des: N>( B21) A*2,,) and 
der 1. neg. Gr. des Ng dar. 
Der sehr niedrige Gasdruck 
wird auf 5-40 Torr “ge- 
schatzt. Abweichend von 
Fig.6 beginnt das NL. in 
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Fig. 6. Zeitlicher Verlauf von Funktionen J;/Jo,o, fiir Banden 
der 1. pos. Gr. des N, und der 1, neg. Gr. des Ny in einem 
auroral-Stadium. Die Abtrennung der stdrenden Emissionen 
erfolgte mit Hilfe des Spektrographen. Die Ubergéinge (10,6), 
(11,7) und (12,8) der 4. pos. Gr. bzw. (0,2) bis (5,7) der 1, neg. 
Gr. trugen zu der gemessenen Intensitat bei. = 0: Zeitpunkt 
des Abschaltens der Entladung. 7;/Zo,: Relative Intensitat 
der Banden bezogen auf die Intensitaét J), im Zeitpunkt 
t=0,01 sec 


Fig. 7 mit nahezu horizontalen Tangenten. Obwohl die in Fig. 7 dar- 
gestellten Messungen unmittelbar anschlieBend vorgenommen wurden, 
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entsprechen sie nicht exakt gleichem Praparationsstadium. Das Ent- 
ladungsrohr befand sich auf dem Wege zur Ausbildung eines flash“ | 
(s. unten), als dessen erstes Anzeichen die horizontalen Tangenten der | 

Abklingfunktionen in Fig. 7 

A anzusehen sind. 

Es wurden zwei Inter- 
ferenzfilter der Fa. Balzers, 
Lichtenstein, benutzt. Mit 
einem Durchlassigkeitsmaxi- 
mum bei 585 nm und einer 
Halbwertsbreite von 23 nm 


ee Nz 7. pos. Gr 


war das eine fiir die Ubergange 

(10,6), (41,7) und (12,8) der 

anes 1. pos. Gr. durchlassig. Das 

10 andere, ein Breitbandfilter 
; Oe SS (Type Filtraflex DT blau), 


war im Bereich von 395 nm 
bis 480 nm fiir die Sequenzen 
170 Av=0, 1, 2 der 4. nego Ga: 
ie \ I : ~  durchlassig. Bei niedrigem 
0 O7 Oh OF Qe” “Ge Druck traten in diesem Be- 
Wie SS : . te 

e reich keine st6renden Ban- 

Fig. 7. Wiederholung der Messungen der Fig. 6, jedoch : B 
erfolgte die Abtrennung der st6renden Emissionen mit Hilfe den der 2. pos. Gr des 


von Filtern N, (C oh =~ 5) SIT) auf. 


Beobachtungen bei der Praparation der Entladungsrohre 


Das bei KAPLAN beschriebene in der Reihenfolge sehr unterschiedliche 
Auftreten des Cyan-Stadiums hat seine Ursache in der zufalligen Be- 
freiung von Kohlenstoffbestandteilen der Elektroden. Das Auftreten 
eines Cyan-Stadiums wurde daher im Rahmen dieser Arbeit als uner- 
wiinschte Verunreinigung betrachtet. 


Fiir ein auf das auroral-Stadium folgendes ,,dark stage’ konnten 
keine Anhaltspunkte gefunden werden. Das Verschwinden des auroral 
afterglow diirfte durch den sich zuletzt einstellenden sehr geringen Druck 
verursacht werden. Bald nach dem Aufhéren des Nachleuchtens wurde 
das Einsetzen von StoBentladungen beobachtet, ein Zeichen dafiir, daB 
der Gasdruck unter den zur Aufrechterhaltung einer Glimmentladung 
notwendigen Wert gesunken war. Infolgedessen beschrankt sich die 
Behandlung der experimentellen Beobachtungen auf das airglow-, NO-, 
L.R.- und auroral-Stadium, die alle beobachtet und untersucht worden 


sind. Das airglow-Stadium ist mit dem von Kapran als Ozon-Stadium 
bezeichneten identisch. 
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Die Beobachtungen zeigen eindeutig, daB der jeweilige Sauerstoff- 
partialdruck der entscheidende Parameter fiir das Auftreten der ver- 
schiedenen Stadien ist. Die Reihenfolge der Aufzahlung und Beobach- 
tung entspricht abnehmendem Sauerstoffpartialdruck. Ein auroral- 
Stadium tritt nur bei reinstem Stickstoff auf. 


Aus der unterschiedlichen Lebensdauer der untersuchten Entladungs- 
rohre muB8 gefolgert werden, daB die Aufzehrung des Stickstoffs durch 
die Entladung in Gegenwart von Sauerstoff wesentlich schneller vor 
sich geht. 


Tabelle. Bei der Priipavation eines sauerstoffreichen und eines sauerstoffavmen 
Entladungsvohves beobachtete Entladungsdauern, Spannungs- und Stromwerte 
(Kugelvolumen 2 Liter) 


Doppelpfeile kennzeichnen die Dauer der Stadien, Pfeile die der Zwischenzustande 


airglow- NO- | | ERi= =| | auroral- 


Fillung: | nicht | nicht | | 
= = 87 Std | 4Std beob. | beob. | 4Std | 4Std 2Std 
Agoy Morac IN| ——— SoS || <2 —> | — >|<4 >| —> |<——__> 
3,4 Torr O, | U=1560 V == —— -U—=1000V) 
f=105mA = = —> [=150mA 
Fiillung: | 
25 Std 1Std 1 Std 4 Std gSiel || aSyiel 435 Std 
Se 7 Lom N, om =e | =|) <— = |= >|< =| == |< 
1,3) Utes || ClS=sisio yy — S(O S=s/KOl0) W 
ae econ -_— - - — . = At Om 


Das bedeutet: Wird bei der Fiillung verschiedener Entladungsrohre 
der Stickstoffpartialdruck konstant gehalten, so hangt der Stickstoff- 
partialdruck, bei dem die Rohre die verschiedenen Stadien erreichen, 
vom Sauerstoffpartialdruck ab. 


Die Entladungsrohre sollen nun je nach ihrer Fiillzusammensetzung 
in sauerstoffreiche und sauerstoffarme Rohre unterteilt werden. 


Bei sauerstoffreichen Rohren besteht eine gute Beobachtungsmég- 
lichkeit des ausgedehnten airglow-Stadiums und, bei geringem Druck, 
des auroral-Stadiums. Bei sauerstoffarmen Rohren ist das Auftreten 
des airglow-Stadiums nur kurz. Es besteht eine gute Beobachtungs- 
mdoglichkeit des NO-, L.R.- und auroral-Stadiums. Letzteres wird bei 
ho6herem Druck erreicht. 


Die Tabelle soll eine Ubersicht tiber den Praparationsverlauf zweier 
Entladungsrohre geben. Es sind die Entladungsdauern angegeben, wah- 
rend derer ein Stadium beobachtet wird und die notwendig sind, ein 
Rohr nach Ende eines Stadiums in das darauffolgende Stadium zu tiber- 
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fiihren. Brennspannung U und Entladungsstromstarke I andern sich 
wahrend der ganzen Lebensdauer eines Rohres ohne Anderung der 
duBeren Schaltelemente. 

In Fig. 8 sind Spektren zusammengefaBt, die das airglow- und auro- 
ral-Stadium eines sauerstoffreichen Rohres kennzeichnen. Bei Rohren 
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Fig. 8. Entladungs- und Nachleuchtspektren eines sauerstoffreichen Rohres im airglow-Stadium (1, 2, 3) 
und im auroral-Stadium bei niedrigem Druck (4, 5, 6). 7 Entladungsspektrum der Kapillaren; B. Z. 30sec. 
2 Entladungsspektrum der Kugelmitte; B. Z. 2 Std. 3 NL.-Spektrum im Teilabschnitt t=0,04 sec bist=0,1 5sec; 
B.Z. 35 Std. 4 Entladungsspektrum der Kapillaren; B.Z. 7sec. 5 NL..-Spektrum im Teilabschnitt ¢ = 0,02 sec 

bis £=0,13 sec; B.Z. 2 Std und 45 min. 6 Entladungsspektrum der Kugelmitte; B.Z. 30 sec 


dieses Types (Tabelle, Reihe 1) wurde kein NO-NL. beobachtet. Zwischen 
airglow-St. und L.R.-St. lag nur eine Praéparationsspanne, in der kein 
NL. sichtbar war. In der Mitte des darauffolgenden auroral-St. kam es 
zu einem Wiederanstieg der Intensitat des NL. Zeitweise erreichte dieses 
Maximum des NL. fast die Helligkeit der Entladung. Wahrscheinlich 
handelt es sich hier um das von Kaplan erwiahnte ,tlash-glow“. In 
Fig. 4 ist ein Oszillogramm des Wiederanstiegs der Intensitat von Ban- 
den der 1. pos. Gr. wiedergegeben. 

Die Spektren 4 bis 6 der Fig. 8 kennzeichnen den Zustand des flash 
glow. Im Nachleuchtspektrum 5 erkennt man die Strahlung des N3- 
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Molekiilions. Auch die Ubergiinge der 4. pos. Gr. mit v’ >42 erscheinen 
im Nachleuchten, wenn auch nur schwach. Die in der Entladung be- 
obachteten Banden der 2. pos. Gr. fehlen im NL. Als Besonderheit muB 
angemerkt werden, dab die Intensitatsverteilung der 4. pos. Gr. gleich- 
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Fig. 9. Entladungs- und Nachleuchtspektren eines sauerstoffarmen Rohres im NO-Stadium (1, 2) und im 
auroral-Stadium bei h6herem Druck (3, 4, 5). J NL.-Spektrum im Teilabschnitt = 0,05 sec bis t = 0,16 sec; 


B.Z. 2 Std. 2 NL.-Spektrum im Teilabschnitt ¢=0,07 sec bis t = 0,87 sec; B.Z. 1 Std und 50min. 3 Ent- 
ladungsspektrum der Kugelmitte; B.Z. 30 sec. 4 NL.-Spektrum im Teilabschnitt = 0,05 sec bis t= 0,16 sec; 
B.Z. 40 min. 5 NL.-Spektrum im Teilabschnitt ¢ = 0,4 sec bis 4=0,51 sec; B.Z. 45 Std 


maBig wie in der Entladung ist. Die im Lewis-Rayleigh-NL. betonten 
Niveaus v’ =10, 11, 12 sind der Intensitat nach eingeordnet. 

Die Spektren der Fig. 9 gehéren zu einem sauerstoffarmen Ent- 
ladungsrohr (Reihe 2 der Tabelle): Auf den Nachleuchtspektren 4 
und 2 erkennt man auBer den Banden der 41. pos. Gr. und den NO-f- 
Banden (B2//-+ X ?/1) auch die griine Sauerstofflinie OI. Visuell konnte 
man das blaue NO-NL. und das gelbe L.R.NL. etwa 30sec lang beobachten. 

Die in Fig. 9 anschlieBenden Spektren 3 bis 5 kennzeichnen ein 
auroral-St. bei hGherem Druck. Hier wurde kein Intensitatsmaximum 
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des NL. beobachtet. Das Entladungsspektrum 3 der Kugelmitte zeigt 
sehr stark die Banden der 1. neg. Gr., die kraftiger als die 1. pos. Banden 
erscheinen. Die Emissionen der 2. pos. Gr. sind in der Entladung nur 
schwach vertreten. Im NL. ist die Intensitaétsverteilung der 1. pos. Gr. 
nicht gleichmaBig wie in der Entladung. Die Ubergainge vom 10., 41. 
und 12. Schwingungsquant oy Bs{[1,-Zustandes erscheinen schwach 
betont. Die Emissionen der 2. pos. Gr. sind kaum zu erkennen. Ver- 
gleicht man Spektrum 4 fitte ae in einem spateren Zeitpunkt auf- 
genommenen NL.-Spektrum 5, so erkennt man, dali die Intensitat der 
1. neg. Banden des N3-Ions zeitlich schneller abfallt, als die Intensitat 
der vom neutralen Stickstoffmolekiil ausgestrahlten Emissionen der 
1. pos. Gr., der 2. pos. Gr. und der Goldstein-Kaplan-Banden (C’-> 6 3//,). 
Dies gilt auch fiir die ,,hGheren“ Glieder der 1. pos. Gr., deren Ausgangs- 
zustand (B3//,) bis zam 26. Schwingungsquant eee wird. In Spek- 
trum 5 fallt die unverhaltnismaBig groBe Intensitat des Uberganges 
(6,8) =(8,10) der 1. neg. Gr. auf, woraus man auf eine bevorzugte Be- 
setzung der Schwingungsniveaus mit v’=6 und v’ =8 des B?2'{-Zu- 
standes im NL. schlieBen kénnte. 

Das auroral afterglow war bei hdherem Druck langdauernder. 
Negative Banden des Nz heBen sich noch 0,5 sec nach Abschalten der 
Entladung im Spektrum nachweisen. Visuell war das NL. 2,5 sec lang 
beobachtbar. 

Uber das zeitliche Abklingen des Nachleuchtens im airglow-, NO-, 
Lewis-Rayleigh- und auroral-Stadium wird in zwei weiteren Teilen 
dieser Arbeit berichtet werden. 


Meinen verehrten Lehrern, Herrn Professor Dr. G. Carto und Herrn Professor 
Dr. U. StiLve, danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir die fordernde 
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